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第 l章緒言
1. 1 我が国における農薬の変遷
手えが[国における農薬の歴史は第二次位界大戦を協に戦前と戦後に大別される。
最初jにt1柴の使用が記録されているのは 1620年(見文 10年)の鯨油によるウン
カ似の注油駆除で、この方法による駆除は昭和の11頃まで行われてきた。明治に
入ると除虫錦、ボルドー液、ヒ酸鉛、石灰イオウ合剤などの良薬が輸入された。
当時の良薬は白家製造によるものであったが、大正時代にはいると次第に農薬の
効果が認識され、我が国でも工業生産が行われるようになった。昭和にはいると
良薬の使用泣が増加し、昭和 11年には種子消毒用有機水銀であるウスプルンが輸
入され国産化された。しかし当時の農薬の主体は無機農業と植物成分であり、農
薬使用の対象も果樹と野菜類で、水稲病害虫に有効な槙剤はなかった。
昭和 20年代には DDT、BHC、パラチオンなどの殺虫剤が同産化され、昭和 27
年には有機水銀弗jが稲イモチ病に卓効を示すことが明らかにされた。これらの薬
剤は昭和 30年頃から全国に普及し、我が同の水稲のメイチユウやイモチ病の被害
が激減した新操、我が国のコメの生産量は昭和30年をj党にして飛騨的に増大した。
これは農薬により病害虫の被害が減少したことが 仏!にあるが、同時に、それま
で病害虫のために採用することの出来なかった新しい段業妓術の導入が農薬の使
用によって可能になったこともその要因の 司つとしてあげられるo例えば、有機
水銀剤の使用によってイモチ病に弱い多収品積や多肥栽培の導入が可能になり、
コメの噌収をもたらす大きな原動力となった。また、メイチュウのために遅植え
を余儀なくされていた西南暖地の稲作は、パラチオンの使用により早植えの導入
が可能となり台風雨、秋落ち、早害などの被宮が減少した。しかし、農薬の使用
によって病包虫の防除が可能になった結果、戦前の病符虫防除中心の栽培法が生
産本惑の栽明法に切り替えられたことにより州円虫の発生面積は増大する結果と
なった。例えば、水稲の普通栽培では栽地後期の~泌が低く、イネ紋枯病、白菜
枯病、秋ウンカなどの発生が押さえられていたが、早組え栽培の導入によって稲
作後期に高温期に迎えるようになり、病室虫が企図的に箆延して、その防除に多
の良薬が散布される結果となった。特に秋ウンカに対しては稲の収覆間際に多
日の BHCが散布され、この BHCが残留している稲員を乳牛の飼料に使用したた
め、 BHCのか異性体が稲葉を通じて乳牛に摂取され、牛乳を汚染していること
が明らかになった。このように農薬の使用ながt白木するにつれて食料や環境を汚
染するという問題が生じてきた。
1962年にレーチェル ・カーソン女史が「沈黙の谷Jを符し、持続性かつ脂溶性
で牛.物活性の高い化学物質を無尽蔵、無分別に使い続ければ環境や生態系に深刻
な影響が及び、やがて破滅につながることを告告した。この本は誇張された部分
があったものの、 一般の人々に与えた衝掌は大きく、人 E化学物質の危険性を強
くdE設させ、このことをきっかけにアメリカでは環境保護庁 (EPA)が設立され
たo 11J時、戎が閏でも水俣病の原因が工場廃泌中のメチル水銀による慢性水銀中
毒であることが明らかとなり、稲イモチ病防除に用いられていた有機水銀剤
(フェニル水銀)の米穀中での残留が大きな社会問題となった。さらに、そのこ
ろ水田除併に使用されていたぺンタクロロフェノールの流入により有明海や琵琶
湖伴でアサリ、ハマグリ、シジミなどに大きな被得を与え、良薬一辺倒の病害虫
防除のあり方に厳しい批判の目が向けられるようになった。このような被害をも
とに低心性、低魚毒性農薬の開発が積極的に進められ、昭和 30年代後半には、ス
ミチオン、プラストサイジン S、カスガマイシン、 CNPなどの低毒性農薬が出現
したo反対に昭和 43年に有機水銀剤の使用が、 46年には DDT、BHC、パラチオ
ンなどの使用が禁止され、戦後の我が留の農業発展をもたらした農薬は全て姿を
消すことになった。しかし、日本では残留性、単位のぬい農薬は使用禁止された
ものの、赤道直下の発展途上国を中心として、現在も DDTなどが綿生産などの農
業用、あるいはマラリア撲滅用に使用されているのが現状である (Palmer，1993)。
1. 2 股柴の魚介類に対する影響
j込耕地で散布された農薬の大部分は、環境中へと拡散、移動して巌終的には河
川等に滅入するo これらの涜入した農業はそこに生息する水生生物に様々な影響
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を与えてきた。このような農薬の生物への悪影響を米然に防止するために農薬の
環境中の拡散、移動、分解などの動態と生物への影:?をぷ細に評価する必要が生
じているo生物に対する毒性に関しでも急性、車急性、慢性を考慮しなければな
らない。例えば、 1974年頃から茨城県北浦や福島県猪苗代地方、長野県飯田地方
などで、モリネートを水田で使用してから約1カ月間、 71<fD排水を利用して養殖
したコイの大♀へい死事故が続出したoへい死魚の鰍は内色に変化しており、魚
体には血液がほとんどない貧血症状を呈していた。このモリネートのコイのへい
死事故は魚が2-3週間の長期にわたって暴露された場合に発現する慢性毒性であ
り、現行の良薬の魚介類に対する標準毒性試験法では検出されないものである。
河川、湖沼等における農薬の水中濃度はその使用期間にピークを持つため、魚介
類に対する影響は急性毒性が重視されている。しかし、今後は除草剤モリネート
による養殖コイの貧血症の発現のような蛮急性および慢性毒性についても留意す
べきである。
1. 2. 1 急性毒性
急性品性は一度に多量の農薬を摂取したときにみられるもので農薬摂取後、速
やかに中滋痕状が現れる。種類別にみると魚介穎に対する急性毒死は殺虫剤が
もっとも強く、ついで除草剤、殺菌剤の願となる。殺虫剤は一般に昆虫類と分類
上、同じ節足動物に属するエピ、カニなどの甲殻類に概めて強い毒性を示す。ま
た魚頬に対して、ダイアジノン、 PAP、BPMC、MIPC、マラソン等のコリンエス
テラーゼ阻苫剤の殺虫剤が背曲がり魚を発生させるものがある。殺虫剤の中では
急性毒性の強さは有機塩素系〉有機リン系>カーパメート系の願になっている。
1. 2. 2 ID!急性、慢性毒性
民急性、及び、 慢性毒性は農薬で汚染された食物を毎口被取したときのように
ごく微民の泌薬が長期間にわたって連続的に体外jに入り、徐々に需積されて現れ
てくる進性であるo急性毒性と違って中毒症状の発却は遅いが、潜在的に進行し
ていくので急性毒性よりもさらに危険であるとJえよう。体内に入った農薬は次
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のような版図で・蓄積する。
1 )物埋的訴積
DDT、BHC、 ドリン剤などの有機塩素剤やメチル化合物は化学的に安定で分解
されにくいヒに、脂肪に溶解しやすいので、生物体内rlJの脂肪組織に蓄積されや
すい。加肪組織は他の生体構成要素と異なりイ℃謝lul'l~が怒いので、脂肪組織中に
溶解した薬剤は急速に蓄積する。
2)化学的部積
骨のようなカルシウム組織は代謝回転が遅いのでカルシウムと反応しやすい薬
剤は諮積しやすい。 例えば無機フッ素化合物は水に難溶性のフッ素ー リンーカル
シウム錯犠を形成してカルシウム組織中に苔積する。
3)生理的部積
虫金属、特に無機枇素化合物は肝臓や腎臓附宮を起こしやすい。肝臓や腎臓は
毒物の解ヰ排出を担っているので、これらの解ぷ排lU器'Mに障害を及ぼす薬剤は
哲積しやすい。
1. 3 水生生物による農薬の濃縮
水生生物が農薬を体内に取り込む経路としては主に二つ考えられる。最初の経
路としては、水中に流入した農薬の中で安定な化合物がそれぞれの溶解度により
完全に溶解するか懸濁状になって拡散していき、これらの水中に流入した農薬を
魚介類は呼吸を通して、水を銀で議過するときに体内中に吸収し、徐々に蓄積す
る。もう一つの経路は、河川等に流入した良薬は水中からプランクトンに摂取さ
れたり、藻類に吸清されたりして一次の波縮が起こり、これらを甲殻類、昆虫の
幼生、小ft~等が摂取し、次いでこれらを餌とする大型魚類に、さらに濃縮され最
終的に魚食性品類に濃縮されるという過程である。いずれの経路を取るにせよ、
このような体内中の農薬の濃縮は魚介類にとって好ましいものではなく、これが
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原因となって生育不良、繁殖不良、あるいは疾病などが現れる。しかし魚介類に
対する良薬の慢性毒性についてはなお不明な点が多く、特に我が国においては有
機塩紫系J~柴の禁止以降登場した低毒、易分解性といわれている農薬の実際の水
環境における影響に関する研究は発展途上であるといえ、今後ト分な調査が必要
である。
1.4 日本の農薬の環境汚染に関する研究の現状
近年、日本では水田等で用いられた様々な良薬が河川に涜入し、結果として水
環境に大きな影響を与えている(Hatak町amaet al， 1991)。これらの農薬のほと
んどはオクタノール/水分配係数が小さいため(現在日本において散布されてい
る大体の良薬が 4以下)、河川水中に涜入した大部分が溶解していると考えられ
る。さらに、その濃度も検出限界以下の濃度から ppbレベルまで時間変動が大き
い。このことから、生物体内中の農薬の取り込みは食物述鎖による経口濃縮より、
経腿泌縮の万がその寄与率は大きいと考えられるo水環境におけるのその影響を
調べる場合、河川等に流れ込んだ農薬は常にその濃度、形態が変化しているため
に細かい観察が必要であり、また、生物に対する影轡に関しでも生物をーカ所に
長期間保持しておくのが困難であるため、慢性影t撃を実際の野外で調査すること
は非常に難しい。このような難しい問題を少しでも減じようとこれまで室内にお
ける実験が数多くなされてきた。しかし室内実験は実験の条件が一定であるため
に、野外においてそのデータがどの程度適用できるのかが問題となり(Connell， 
1995)、この溝を埋めるような研究は日本ではかつて行われていない。
河川等の化学物質の汚染を謁べる上で貝類はその広い分街、個体数の多さ、移
動性が小さい等の理由から指標生物として注目されつつある (Colomboet al. 
1995; Sole et al.， 1995)。しかし今まで農薬に関して貝瀬を用いて行われてきた研
究ではLC，oを調べたものや体内濃度を求めるといったものが多く、それ以上に踏
み込んで民獄への影轡を調べた例は我が閣ではほとんどない。
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本研究では環境中で実験を行う際の種々の問題を解決するために河川の績に 4
m x 40 cm x 40 cmの人工水路を設置し、河川水をポンプで汲み上げ、実際の河JI
に近い状態を作り、この水路に淡水棲貝類を欣抗したoこの篠な半人工的な環境
は降雨などによる増水等の影響をさほど受けず、限りなく白然に近い状態で生物
を管理でき、日頻度の試料採取が可能になるにに、生物のi政治が無い等の利点が
あるo
本研究で用いた淡水棲二枚貝で真弁鰐口 Eularnellibranchiaのマシジミ CorbiαIa
leana及びドプガイ An似品onωwoodiana、さらに中腹足日 Mesogぉtropodaの巻貝
であるマルタニシ C伊angopludinachinenslfjである。マシジミはシジミ科
CorbicuJjdaeの雌雄同体の二枚貝であり、殻長 40mm、殻高 35mm、殻幅 25mm 
に達する。マシジミは卵胎生(池末と志垣， 1976;藤原， 1978)は一部の個体が体
外排卵をするのを観察している)であり、内総の飽染問隙にD型幼生を保育し、
母胎から放出された個体は直ちに底棲生活を行う。 j授は幼貝のときは黄緑色で光
沢は弱く、成長すると黒い焦げ目状の模様ができる。 -t成した個体は黒色になる。
河川のヒ流から中流域にかけてのきれいな砂地に多く分布しており、プランクト
ンや浮遊生物を食餌する。本州、九州、朝鮮 3ド品に分布しているが、近年、生息
数が急速に減少しており、その原因として農薬散布の影響があげられている。マ
シジミは産仔後、生殖巣の著しい衰えが見られないために周年産卵するのではな
いかと考えられている(池末と山根 1977)。しかし、産仔が忌も盛んになるのは
7月から 8月の高水温期である。筑波山山路でも 9月に殻長 3mmから 5mm 
程度の幼貝が多く観察されたことから主に夏期に産仔が行われていると推測され
た。
ドプガイはイシガイ科 Unioidaeの卵胎生の二ー枚貝であり、殻長 130mm、殻高
80 mm、般幅 50mmに達する。貝殻表面は幼貝の時は品緑色で放射状の色帯が出
来るが成長すると黒褐色を帯びる。日本、朝鮮半島、中間に広く分布し、河川や
湖沼の砂泥成に生息しており、プランクトンや浮滋イi機物を食餌する。産仔は 6
月下旬から 8月にかけて行われる。鰐の水路がfJ;:Jとなっていて、その中で幼生
のグロキディウムが成長し、出水管から水中に放たれる。グロキティウムは殻腹
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緑に鈎を持ち、淡水魚類の皮膚や鰐に付岩寄生し、体液を吸収して成長する。ド
プガイはコイ科のタナゴの産卵床になることが知られており、タナゴはドプガイ
の鰐室に産卵し、その卵は鰐室の中で幼魚に成長する。この呉も数十年前までは
数多く見られたが、近年その数はシジミ同様減っており、出柴などの影響が挙げ
られている。この只の減少が連動して日本ではタナゴ知の減少も激しい。
マルタニシはタニシ科 Viviparidaeの卵胎生の巻以である。殺の高さは 60rnm、
径は 46rnmに述する。殻は通常螺塔が高くなって膨らみ、体J自が大きく丸い。
産卵期は 6刀下旬から 8月上旬であり、子民は雌の子宮内で生育し、産出され
た後、幼只はすぐに活動する。北海道から九州、及び朝鮮半島に分布し、湖沼、
河川、水田等に生息しており、冬期には泥のくぼみで鑓冬する。この貝も近年減
少が激しく、農薬の影響が取りざたされている。
これまで述べてきたような我が国の農薬の問題や、環境影轡に関する研究の経
緯、状況をふまえて、本研究では茨城県小貝川における野外実験を中心として、
淡水性対類を対象として自然条件下における小只川周辺で敗布されている農薬を
対象として、高頻度のサンプリングを行い、野外の生物泌縮係数を一次のコン
パートメントモデルを用いることにより求めることを臼的とした。さらに体内中
の浪皮の変動、その濃縮率、また体内分布とその変動を調べ、浪縮部位の違いや
その蓄積、残留性等から生物濃縮の種間差が生じる原因を明らかにし、さらに臓
器中の良薬の変動から異常が起こっている部位を予測し、農薬のその臓器の組織
的影響を調べることを目的とし、以下の研究を行った。
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第2章実験方法
2. 1 野外実験の方法
2. 1. 1 人工水路
小只川は栃木県南部須町の山地を源とし、 rj1流部で五千I川、大谷川を合わせ、
荻城県利線町で利線JlIに合流する流路延長 11.8km の~qJJ1である。流域面積 1043
Jan2 の約 7~~が平地で、その大部分は水田地借である(r I本河川水協会 1995)。
本研究は茨城県小貝川流域の野外に人工水路を設流し (Figure1)、ここにポンプ
で河川水を引き錫げ流すことにより人工の河川を作り、マシジミ (Corbi，ωb
leana)、マルタニシ (C炉angopludinachmensls)、 ドプガイ (Anα品onω
wα"XiIaJla)を放流して実験を行った。水路のサイズは長さ 4m、幅40cm、高さは
40 cmである。この水路に河川水からポンプで引き揚げた水を連続的に涜したo
涜速は 12・18cmlsec、水位 16cmで、その涜抵はパルプでコントロールされた
(9.6 Usec)。この人工河川にマシジミを採集した筑波山1J践の小川の砂を約 10
cmほどのおさに敷いた。人工水路の概略図をFigure2に示した。
2. 1. 2 試料の探集
本研究で用いたマシジミ、マルタニシはそれぞれ茨城以筑波山山麓の小川、及
び池から探集したoマシジミ、マルタニシともそれぞれほぽ大きさを揃えて 100
匹程度採集し、直ちに実験を行う人工水路に移値した。 奴~は実験開始 1 -2週
間前に行い、直ちに人工水路に放流して小貝川の水に順応させた。採集地ではま
だ田植え前であったため、採集時の両種の体内中からは良薬は検出されなかったo
ドプガイは実験開始 1~2 適間前に購入し、直ちに人工水路に移徹した。
2. 1. 3 マシジミ、マルタニシ体内中の良薬のモニタリングの方法
2. 1. 3. 1 サンプリング
マシジミ、マルタニシ体内中の農薬のモニタリングは 1992年5月1日から 8月
28日、 1993年4月21日から 8月25日まで行った。 1992年はマシジミとマルタ
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(1125000) 
Figure 1. Experimental site 
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9.6 L/sec " 
Tank 
Model Stream (4 m x 40 cm x 40 cm) 
River 
Purnp 
Figure 2 Artificial Stream 
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ニシを、 1993年にはマシジミのみを対象として災後を行った。実験開始後、一週
間ごとにマシジミ、マルタニシを水路からそれぞれ 5pcづっ採集した。採集後、
柿ちに災験室にこれらを持ち帰り、分析まで・20oCの冷泌r.Fの中で保存した。ま
た、河川水については毎週月曜日、水曜日、金I促日ごとに 500叫，ずつ実験終了時
まで深水したo探水後、直ちに実験室に持ち川り、問相抽IHを行った。抽出液は
分析をするときまで ・20oCの冷凍庫中で保ぶしたo
2. 1. 3. 2 河川水中の農薬の抽出
河川水は Wha凶釦 GF/Cガラスフィルターを通して鴻過した後に、 C1s-bondElute 
column (3 mL， AnaIytichem Intemationa1， Vari釦)を用いて抽出を行ったo Mi出-Qに
よりカラムをコンデイシヨニングした後、猪過した河川水を涜速寸mUminでカラ
ムに通した。その後、カラム中の水分を完全に取り除くため 3000中mで 10分間
泌心分離を行った。カラムに吸着させた農薬は 15mLのアセトンにより抽出した。
抽出後、ナフタレン・d8、アントラセン・d10、フルオランテン・d10、クリセン・dl2の
4砲類か、アゾベンゼンとリン酸トリフェニルの 2福知を内部様権誠薬として抽
出液中で 1mg!Lになるように添加した。これらの抽山被は分析まで・20oCの冷
凍庫rj1で保害した。
2. 1. 3. 3 マシジミ、及び、マルタニシ体内中の広柴の嫡出
生物体内中の化学物質を抽出する際には従来、ノックスレ一拍出や趨音波抽出が
一般に用いられてきた。しかし本研究では貝体内中の農薬の抽出時に、これらの
従来法ではなく、近年その適用例が増えつつある超臨界抽出法 (SupercriticaIFl山d
Extraction :以下 SFE)を用いた。釘Eは超臨界流体を抽出溶媒として用いる方法
である。分析の分野では近年急速に研究が進んでおり、環境研究においても様々
な媒体中の化学物質を抽出する際に用いられる例が巾加している (Hawthorne
1990， Janda et al 1993，前回ら， 1993， Chester et al. 1994) 0 SFEは従来法と比較する
と以下の点で優れていると言える。
1 
1 )超臨界涜体の拡散係数は気体と液体の中間にあるので物質の移動拡散が
液体中に比べて速く、短い時間で処理できる。
2)人体に有害である有機溶媒を基本的に使用しない(溶解度の調節のため
に趨臨界抗体に有機溶媒を添加することもあるが、その忌はごく少量)。
このため、廃液の量が少量になる。
3)比般的低甑で抽出が行えるので、熱に不玄定な成分の抽出に有効である。
4) 抽出符~は密閉されているので抽出時に試料が汚染されない。
さらに本研究開始前に、員軟体部中の農薬をソックスレー抽出、超音波抽出、
SFEのモディファイアーとしてメタノールと水を 2:1(v/v)に混合したものを用
いたとき、アセトニトリルのみを用いたときの、それぞれの抽出率を比較したと
ころ、メタノールと水をモディファイアーとして用いた SFEは他の二法、あるい
はアセトニトリルをモディファイアーとして用いたときと比較すると、ほぽ全て
の良薬に関してその抽出率が高かった (Table1)。
以軟体部巾の良薬の抽出、および抽出液の処理は以下のように行った。貝サン
プルを解泌後、殺を取り除き、軟体部を集めて~結したo 完全に凍結させた後、
24...48時間凍結乾d燥を行った。凍結乾燥後、ハサミで粉砕し、これを抽出サンプ
ルとしたoサンプルは湿重量で 1g相当量を取り抽出を行った。乾燥試料は抽出
容器 (458mrn long X 8.76 m血 id.のステンレスチュープか50mm length X 7.5 
mm idのPEEKカラム (GLScience) )に入れ、抽出は50OC、150atmの状態下
で40分間行った。超臨界涜体の涜速は1.0mνnunであり、超臨界状態をリストリ
クター (20cm length X 50μm id.の ωp出aryfused siJicaωbing， SGE)により保持
した。また、モディファイアーとしてメタノールと水を 2・I(v/v)に混合したも
のを、超臨界二酸化炭素に対して 10%の割合で混合した (Figure3)。
抽出後、治媒をヘキサンに置換するために、抽出減に 3mLのmilli-Q水を加え、
3 mLのヘキサンを添加し、激しく振とうした後、 3000rpmで 10分間遠心分離を
行い、よ滋みのヘキサンをガラスのピペットで奴取した。この作業を二度繰り返
し、ヘキサン抽出液を合わせ、これに窒素ガスを吹き付けることにより 1mLまで
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Table 1. Comparison of extraction efficiency 
E玄tractionefficiency (%) 
Pesticide Soxh)et extraction ul廿asooicextraction SFE (acetonitrile) 
加lolinate 83.2 14.7 4.9 
Thiobencarb 115 46.6 38.2 
Oxadiazone 29.5 58.2 40.5 
Butach)or 38.8 67.5 67.9 
f内
CNP 12.3 67.5 67.9 
SFE (methanoVwater) = 100% 
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濃縮したo浪縮された抽出液はフロリジル (450"Cで一昼夜加熱したもの)を用い
てクリーンアップを行った。フロリジルはPasteureピペット(内符約 7mm)に充
填した(ぬさ約 8cm、約 1.2g)。充填後、フロリジルを SmLのヘキサンにより
洗浄して、先に濃縮した抽出液を導入し、 5mLのヘキサンを涜した後、 5mLの
アセトンを流した。このアセトン溶出液を収集し、 22A4ガスにより]rnLまで濃縮
した。この泌縮減にナフタレン・d8、アントラセン・dlO、フルオランテン-d!O、クリ
セン・dl2の 4紹類、または、アゾベンゼンとリン酸トリフェニルの2種類を内部
棋準試薬として添加した。 Figure4に貝体内中の良柴の抽出から測定までの過程
をf示した。
マシジミ、 ドプガイを対象とした野外の農薬の体内分布をおペた実験は 1992年
5月 1日から 7月 31日までマシジミとドプガイを対象にして行い、 1994年 5月
10けから 8月 31日までドプガイを対象として行った。河川水は毎週、月曜日、
水目指目、金協日に採水し、それぞれの貝は毎週 l例ずつ、マシジミは 10匹ずつ、
ドプガイは l匹ずつ採取した。採集後の処理はマシジミ、マルタニシの農薬のモ
ニタリングで行った処理に準じた。
2. 1. 3. 4 分析
ガスクロマトグラフィー (GC)による分析は、日本の水mで一般的に用いられ
ている 17種類の農薬(除草剤 9種類、殺虫剤 5碕類、殺前剤 3種類)を対象と
した。これらのガスクロマトグラフィー測定時におけるリテンションタイム、化
学名、水溶解度、オクタノール/水分配係数 (Kow)をTable2に示した(日本植
物防疫協会)1992; Hansch， 1995;金沢， 1996 )。
マシジミ、マルタニシ体内中の農薬の定量はGC・MS、あるいはGC・NPDにより
行った。 GC-MSによる測定は SIMmodeで行った。 GCにはオートサンプラーを
用いて lμLの抽出被を sp出lessiniection modeで導入したoカラムはDB・5capi加 y
cotumn (0.25 mm x 30 m， film thickness 0.25μm.， J & W Scientific)を用いた。イン
ジェクターとディテクターの温度は 260oCであった。オープンの温度は、 10OC 
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Table 2. Pesticides used in this study 
a 
No. RT. (min) Common nωne Chemicalll紅ne Solubility (mglL) logKow 
12.7 Molinate (H) S -ethyl hexahy命令lH・nzepinc-l-c釘bothioate 1000 3.21 
2 13.4 BPMC (1) 0・sec-butylphcnyl rncthylcarbamate 610 3.8 
3 15.4 CAT (H) 2-chlor0-4，ふbis(ehy加nino)-I，3，5・triazine 400 2.18 
4 16.1 Diazinoll (1) diethyl 2-isopropyl-4・methyl-6・pyrimidinylphosphorolhioate 40 3.81 
5 16.4 TPN (F) tetrachloroisophlhalonitrile 0.6 2.9 
6 17.0 IDPσ) S -benzyl diisopropyl phosphorothioate 1000 3.21 
7 18.2 Simetryn (H) 2-4-bis (ethyl創nino)-6・methylt1uo・1，3，5・tri鉱山巴 185 2.54 
8 19.1 MEP (1) dimet11y14-nitoro-m -tolyl phosphorot1uoate 14 3.3 
9 19.4 Malathion (1) S -1，2・bis(et11oxycarbonyl )et11yl dimethyl phosphorodithioate 145 2.36 
10 19.8 Thiobeucarb伺) s・0・chlorobenzyldiethyl出ω3Tb創nale 30 3.4 
1 19.9 MPP (1) dimethy14-rne山ylt1uo-m-toJyl phosphorothioate 55 4.09 
12 23.4 Butachlor (H) 2-chlorcト2s-dietyl-N-(buloxymeiliyl)-acetanilide 20 4.5 
13 24.4 Pretilachlor (H) 2・chloro・2'，6'-die出yl・N-{propoxyrnethyl)-acetanilide 50 4.08 、ο
p・4
14 24.8 Oxadiazon (H) 5・0・'ct-butyl-3-{2，4-dichloTo-5-isopropoxyphenyl)-1 ，3-4-oxadinzolin・2・one 0.7 4，8 
15 27.6 CNP (H) p -nitrophenyl 2人6・仕ichlorophenylether 0.25 4.7 
16 27.8 EDDP (F) 0・ethyldiphenyl phosphorodi山ioate 5 2.66 
17 32.4 Mefenacet (均 2-be回，ot11iazol・2・yloxy-N-rneUlylacetanilide 4 3.23 
a: (H) herbicide， (1) insccticide， (F)負mgicide
DrySample 
(Wet 1 g) 
SFE 
50 'C， 150 atm， 40 min. 
Carrier Gas : C02 
M叫温er:MeOH/Water = 2: 1 
AωitionofWat釘
Ex位actionof Hexane 
Clean-up 
Aorisil (3 % Water) 
W鎚hbyHexane
Elution of Aω:tone 
Aωition of Intemal Stan伽rd
GC瓜1S
GC別PD
Figure 4. A flow chart of anal戸icalprocedure 
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lminで 80oCから 200OCまで、 2OC/minで 2000Cから 2200Cまで、 8OCI田山で
220 oCから 2600Cまで、それぞれ昇混し、最後に 10分間 260oCの状態を保った。
この条件Fにおいて測定した農薬のスタンダートのクロマトグラフを Figure5に
示した。それぞれのピーク上の数字はTable2と対応している。
2. 1. 3. 5 生物濃縮係数と吸排出速度定数のt1IB
側々の良薬の取り込み、排出速度定数、及び BCFは一次のコンパートメントモ
デルを用いて算出した(山形， 1978; Spacie and Hamelink、]982; Barron el al.， 1990)。
化学物質が水生生物体内中に濃縮されるのは生物による筏取量が排出量よりも
多いときである。水生生物が環境水中の化学物質浪皮に比例した速度で摂取し、
一方、体内法度に比例した速度で排出すると考えると、体内の濃度変化は両者の
差で去される。
dC ，.
一ι =k，C.-k今C，.
dt - J 
、?，?.•••. 
，?、
ここで klは取り込み速度定数 (mLlgld)，k7.は排出速度定数 (d・1)、Cwは化学物質
の水中濃度 (nglmL)、 今(nglg)は体内中の化学物質濃度であるo Cw が一定であ
るときに、 (1)式は (2)のように書き直すことができる。
??
?
??
?
???
、 ， ?
??
?
? ?
?? (2) 
体内中tJ皮が定常状態に達したときの時間を t→∞とすると (2)は (3)のよう
に占くことができるo
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(3) 
BCFは化学物質の水中濃度に対する体内中濃度の比 (0ぽ~)であるので (3) 式を
変換すると (4)のようになる。
????
?
??
? ?
?
? ?
?
?
? (4) 
すなわちBCFは取り込み速度定数と排出速度定数の比 (kl/k2)であると導かれる。
また、貝を化学物質が無い水中に移した後の排出速度定数 k2(d・1)は (5)のよ
うになるo
lnC /t) = InC /O)-k2t (5) 
野外データを用いて実際にBCF及び kいんを求める際には次のように工夫して
算出した。
1 )軟体部中浪度が減少する時期に描かれる、時間と軟体部中浪度の対数値の
グラフの傾きから ん の概算値を見積もる。
2)次に実際に野外で測定した軟体部中滋度と水中浪皮の最高値を記録した目、
及び、その前後のサンプリング日の軟体部中浪度と水中濃度の比を求めて
BCFの他を観算した。
3) 1) 2)の概算値、 k2、BCFを式 (4)に代入して k1の概算値を計算した。
4)それぞれの概算値、 k1、k2、BCFを式 (1)に代人した。また式 (1)の Cw
には小貝川の河川水中から測定した良薬の濃度を、あるj采水時と次の採水
時までの悶はその濃度は一定であると仮定して、これを代入した。
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5)これら 4つの値を代入した式 (1)をルンゲークッタ法 (Runge-Kutta 
method)を用いて、ある一回のサンプリングの採水した白から、次の採水
Uまでの期間、同じ値のG を使って、平日ごとの々の偵を求めた。
6) 5)の計算を水路で採取した貝体内中から起業が検出限界になる日まで続
けた。
7)上rldの計tlから算出された全ての。を結ぴ、このラインと実際野外で採集
した只の体内中の農薬の全ての濃度値とのぷ注を求め、この誤差ができる
限り小さくなるまでんとんを微変させてカーブフイツティングを続けた。
8) 7)の体内浪度の計算値と実測値の間の議差がー器小さくなったときの値
をBCFとした。
2. 1. 4 マシジミ、及び、 ドプガイの各臓器中の良薬の抽出、及び分析
測定対象とした貝類の臓器は鋭部、肝臓部、生娘巣部、そして「その他」の臓
器J (貝柱、外安膜、足部を含む)であり、 1994年の調資にはドプガイの腎臓部
も対象としたo臓器の名称は椎野 (1969)に準じた。それぞれの臓器の位置関係
等を Figure6に示した(椎野， 1969)。マシジミ、 ドプガイとも臓器の配鐙はほぼ
同じであり、 ドプガイのそれぞれの臓器の平均湿fJlilパーセントは総が 12%、肝
臓8%、生鎚巣25%、その他の部分が 55%であったのに対して、マシジミの平均
mLl:パー セントは銀が 10%、肝臓14%、生殖巣24%、その他の部分が53%であ
り、 ドプガイとほぼ同様であった。それぞれの貝は解剖した後、それぞれの臓器
ごとに秤最後、凍結乾燥を行い、はさみ等で粉砕して均一化した後、 50mm length 
x 7.5 mm id.のPEEKカラム (GLScience)に湿設置にして約]gの乾燥サンプ
ルを入れ、趨臨界抽出法により抽出を行った。抽出傑作、及び、抽出液の処理は
2. 1. 3. 3に準じた。
ドプガイ、マシジミの各臓器中の農薬の定足は GC-MSにより行った。 GCの温
度条件は以下の通りとした。オープンの温度は旬。Cで 2分間保持した後、 20oC 
/minで 130oCまで、 30C/minで2300Cまで、lOOC/rrunで 3000Cまでそれぞれ昇温し
た。そして以後に 5分間、 3000Cの状態を保ったo インジェクターとディテクター
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の温度は280oClこ設定した。
2. 2 室内流水式経鯨濃縮実験の方法
この実験で対象としたのは野外の実験においてマシジミ体内中に高濃度で蓄積
され、長j~J刷局留していたチオベンカーブと CNP のて利剣の除情剤である。野
外実験で月]いたマシジミは筑波山山麓で採集していたが、このi易所のマシジミは
1993年に個体数が激減して採集が不可能となってしまった。そこで室内実験では
マシジミの近縁砲であるヤマトシジミ CorbiculajapOIlκ~a を用いることにした。
シジミとタニシを採集後、農薬に暴露する前に 1週間、国立環境研究所の地下水
で飼育することにより、飼育水の水質に馴致させた02内暴露実験は流水式水槽
を用いて行った (deBrujn釦 dHermens， 1991)。それぞれの農薬をアセトンに溶解
し、微量ポンプ(GilsonMedica1 Electronics)によりテフロン製のチューブを通し
て 5μνrrun の流速で、飼育水と混合させるためのガラス符.~に述続的に流入す
るように調節した。また水槽中の農薬の濃度を設定濃度にするために、飼育水の
地下水をこのガラス容器に 30mL/minの流速で涜し、微粒ポンプにより注入され
た良薬と混合して設定濃度とした。このガラス容認の Fに 9Lのガラス水槽を設
問し、混合符器からテアロンチュープにより段柴の水溶液を流した。水糟中には
貝の酸欠死を防ぐためにエアレーションを施した。 lOO匹のヤマトシジミ、マル
タニシを良薬に暴露し、その濃度は小貝川河川水中から検出される濃度の最高値
とほぼ同じ濃度を維持したD その水槽中の平均濃度はCNPが1.7(m悶)土 0.39
(standard deviation)μgIL、チオベンカーブが 42+ 028μダLであった。マシジ
ミ、マルタニシともに 14日間の暴露を行い、その後、それぞれの農薬が入って
いない水摺中に移して、そこで 15日間飼育したo それぞれの貝は 5匹づっ、一
週間に 3[cl探取し、それぞれの員は抽出分析まで・20oCの冷凍庫下で保存した。
また水巾浪皮は毎日測定を行った。
それぞれの水制11中での農薬の濃度が平衡状態になったときに両砲の貝を水槽に
投入した。実験期間中の水温は 22士2oCであったoμには市販されている熱帯
魚の餌(テトラミン、テトラ社)を粉砕し、蒸留水に懸濁させて与えた。
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この実験では開始前に両種の貝の体内中からはチオペンカーブ、 C~'Pとも検出さ
れなかったためにコントロール水槽は設けなかった。
それぞれのサンプルにおける抽出及び、測定は2. 1. 3. 4、及び2. 1. 
3. 5に市じた。
2. 3 飢餓異常誘発実験の方法
2. 3. 1 尖験水糟
実験 lとしてモリネート、チオペンカーブを小貝川河川水中から検出されたそ
れぞれのぷ品濃度(モリネート15nglmL、チオべンカーブ 5nダL)に調整した水
糟中で 4迎悶ドプガイを暴露した。ドプガイは毎週 5匹ずつ採取し、その後す
ぐに解剖して飽を摘出した。
また実験 2としてそれぞれの農薬を 4段階の濃度に調整し(モリネート， 5、
10、20、30ng加L，チオベンカーブ， 1、5、10、20ng加L)、この中で l遇間ド
プガイを暴硲した。実験終了後、それぞれの暴露相から 5匹ずつ貝を探取し、車
ちに似を摘出した。それぞれの実験で農薬に暴露された組織と比較するために、
実験 l及び 2実行時には同時にコントロールの水刷も設けたo
これらの実験は 30Lのパッチ式水糟で行い、これら全ての水槽にはエアレー
ションを施した。試験水は 1日 1回の割合で交換した。貝にはテトラミンを粉
砕し、それを蒸留水に懸濁したものを、パスツールピペットにより 1匹ずつドプ
ガイの入水管の付近で少しずつ水中に漂わせることにより餌を与えた。餌はドプ
ガイが頻繁に出水管から与えた餌を出すようになるまで時間をかけて与えた。
2. 3. 2 貝の解剖と銀組織の固定
組織の同定から顕微鏡観察までの作業は田中ら(1954)、及び、江草ら
(1979)の方法を参考にした。水槽から貝を段取した後、それぞれの殻高、殻長、
殻刷、ぷび体虫を測定後、貝殻の隙間から解剖ハサミによりはちに貝柱を切断し
て只燥をはずし、片方の内線と外鰐を切除し、速やかにプアン被で閏定をした。
もう片方の内総と外錦、及び鰐以外の他の部分は分析用に用いるために、分析ま
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で・20oCの冷凍庫中で別々に保存した。分析は前~で行った方法に準じた。プア
ン液は、ピクリン酸(飽和水溶液) :ホルマ リン :酢俊=1S 5 1に混合して調
整した。ピクリン酸飽和水溶j夜はガラスピンに14m水を入れ、飽和孟以上のピク
リン般を入れてピンに蓋をし、激しく娠とうして1庁所に一晩放Rしたものの上澄
み液を用いた白開定は24時間(大きな組織切片は36時間)かけて行った。
ト分に同定を行った後、組織切片を
1) 90%エタノールI槽に 10分
2) 90%エタノールH槽、 10分
3) 90%エタノール田槽、 30分間
4) 70%エタノールI槽、 1時間
5) 70%エタノールH槽、 24時間
のj闘に入れて洗浄したo90 %皿槽、及び70% 1及び E柑中には炭酸リチウム
の飽和水鴻液を 2、3滴垂らしてピクリン酸をエタノールに治かした。炭酸リチウ
ムの飽和水溶液は三角フラスコに蒸留水を入れて飽和μ以上の炭酸リチウムを入
れて激しく振とうして、 一晩放置したものの上澄み液を用いた。また90%、70%
エタノールは蒸留水により調整した。 5)の作業終了後、組織は脱水、包埋する
まで 70%エタノール中で保存した。
2. 3. 3 組織の脱水、透徹とパラフィン浸透と包坦
それぞれの組織をティッシュー・テック・ユニカセットに入れた後、組織の脱
水、透徹とパラフィン浸透は自動国定包埋装置を月jいて以下の願序でそれぞれの
溶液に浸して 22時間かけて行った。
1) 70 %エタノール、 3時間
2) 80 %エタノール、 2時間30分
3) 90%エタノール、 2時間30分
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4) 99%エタノール、 2時間 30分
5) 100 %エタノール、 2時間 15分
6) 100 %エタノール、 2時間 15分
7) トルエン I柑、 1時間30分
8)トルエン 1桝、 1時間 30分
9 )トルエン II糟、 1時間 30分
1 0)パラフィン I楢、 1時間 15分
1 1)パラフィン E槽、 1時間 15分
これらの作業が終了した後、パラフィン包埋を行った。70、80、90、99%エタ
ノールは蒸留水により謁整した。
パラフィン包埋はティッシューテック・ユニカセットから組織を取り出し、型
を取るためのステンレス容器に組織を移した。このステンレス容器をパラフィン
包埋プロック作成装罰によりに半分ほど熱して、終解したパラフィンを流し込み、
この淡町の冷却装問上でパラフィンが閤まるまでにピンセットを用いて組織の形
を控えた。その後、容器の上部までパラフィンを加えて、 IJ~I定包埋装置の・10 oC 
のプレート kで完全にパラフィンが固まるまで放置した。パラフィンが固まった
後、金属へらによりパラフィンの形を整えた。包照した組織は冷蔵庫中で切片作
成時まで保存した。
2. 3. 4 組織切片作成
包皇室した組織はマイクロトームにより 6μmの以さの切片とした。パラフイン
切片は室温の蒸留水面上、次に 40OCの温水面上にそれぞれ浮かべてパラフィン
切片の鍛を完全に伸ばした。その後、スライドガラス上にパラフィン切片をのせ
て、 40ocのテーハ一式ホットプレート上で切片のパラフィン部分が透明になる
まで政lt'i'(.した。その後、それぞれのスライドガラスを 50oCの感熱滅菌器中で 24
時間以上熱することにより、組織片を完全にスライドガラスに密着させた。
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2. 3. 5 染色
切片の染色にはヘマトキシリン ・エオシン霊被染色法を用いた。染色前にまず以
下の溶液にそれぞれ浸してスライドガラス上のパフフィンを除去した。
1 )キシレンム 10分
2 )キシレン I、10分
3) 100 %エタノール、 10分
4) 90%エタノール、 5分
5) 70%エタノール、 5分
6)蒸留水、 5分
上記の作業に処理した後、染色を行った。手順は以下のように行った。
マイヤー ・ヘマトキシリン溶液、 5-10分
2) 蒸留水、 1時間
3) エオシン水溶液、 5分
4) 70%エタノール、 10秒
5) 90%エタノール、 5分
100%エタノール、 10分
7) キシレン ・クレオソート混合溶液、 5分
8) キシレン I、10分
9) キシレン日、 10分
染色までの過程で用いた希釈エタノールは蒸留水により調製した。上記の作業で
用いたエオシン水溶液は蒸留水に 1%の濃度になるようにエオシン y(テトラプ
ロムフルオレセインナトリウム)を溶解してそれを用いた。キシレン・クレオ
ソート混合終液はキシレン ;クレオソートを 3: Iに混合したものを用いた。脱パ
ラフィンから染色までの作業は連続して行った。染色作業終了後、スライドガラ
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スJ.、及び組織からキシレンを完全に乾かした。そして、オイキット (Eukitt)に
より封入して組織上にスライドガラスをのせ、オイキットが完全に乾くまでスラ
イドガラスょにおもりをのせて放置し、組織切片標本とした。際本完成までのー
述の作業をぷしたフローチャートを Fi忠lre7に示した。これらの組織切片を光学
顕微鋭で観察することにより紙織の異常を調べた。
2. 4 装訟とぷ薬
マシジミ、マルタニシ体内中の農薬の抽出には OK.K製の LSA・lEとSupelco製
の SFE-400を用いた。モディファイアーを超臨界涜体のて酸化炭素に添加するた
めに微尻ポンプはDKKのModel576を用いた。定i誌にはHEWLETTPACKARD裂
の HP・5890SERlES Iのガスクロマトグラフに同社の 597lA~SS SELEC百VE
DlTECTERを装おしたもの、あるいは NPD検出器とインテグレーター (HP
3395)を装訂したものを用いた。またオートサンプラーは同社のHP7673A、カラ
ムはほ W ScientificのDB-5capiilary column (0.25 mm x 30 rn， film出ckness0.25 
μm )を用いた。河川|水の抽出に用いたCl8-bondElute columnはVarian製のものを
汗jいたo ドプガイ、マシジミの各臓器中の良薬の仙山には Supelco製の SFE-400
を用いた。また、貝の各臓器中の農薬の定培は GC-MS(CLASS・5000，島津製作
所)により行った。カラムはJ& W ScientificのDB・1capiilary column (0.25 mm 
x 30m， film thickness 0.25 J.lIl )を用いたo
ティッシュー ・デック ・ユニカセットはバイエル三共製のものを、またパラ
フィン包煙プロック作成装置は同社のティッシユーエンベンデJング・コンソー
ルlVを用いたo 自動固定包埋装置にはサクラロータリ-RH-12DMを使用した。
マイクロトームは池本理化工業の MSS型を、ホットプレートはヒラサワの sP-
450を舟いた。また、パラフィン伸展のための温浴には点京理化器械のウォー
ターパス SB650を用いた。感熱滅菌器はサンヨ-i1i:気の MOV・212Sを用いた。
カーパーガラス、スライドガラスはMATSUNAMl製のものを川いた。また光学顕
微鋭はオリンパスのBH2-RFCAを用いた。
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Dissection 
FixatioD by Buin's Solution 
Picric Acid : FormaHn : Actic Acide = 15 : 5 : 1 
Dihydration 
70 % Ethanol 
Embedment in Para飽B
Stain by Hematoxylin and Eosin 
Light Microscope 
Figure 7. A f10w chart of histological test procedure 
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-令ての良薬のスタンダード (Table 2) 、すなわち、モリネート、 BP~IC
(フエノプカーブ)、 CAT(シマジン)、ダイアジノン、 TPN (クロロタロニ
ル)、 ffiP (イプロペンフォス)、シメトリン、 MEP (フェニトロチオン)、マ
ラチオン、 MPP (フェンチオン)、プタクロール、プレチラクロール、オキサジ
アゾン、 CNP (クロルニトロフェン)、 EDDP (エディフェンフォス)、メ
フェナセットは和光純薬の残留農薬試験用のものを川いた。また、アゾベンゼン、
リン酸トリフェニルは和光純薬のものを、フルオランテン・d10はClLCo (USA)、
ナフタレン-d8、アントラセン-dlO、クリセン・dl2は Aldrichchemical Co. (USA)の
ものを用いた。フロリジル、アセトン、ヘキサン、メタノールは和光の残留農薬
分析用のものを用いた。ピクリン酸は和光純薬の化学用、ホルマリン (37%)は
ナカライデスクの特級、酢酸、炭酸リチウム、エオシン Y、エタノール、キシレ
ン、 トルエンは和光の特級をそれぞれ用いた。クレオソートは和光のものを用い
た。オイキット (Euki託)は O.Kindler (ドイツ〉のものを用いた。パラフィンは
和光製薬の融点 56..58 oCのベレット状のものを用いた。
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-第3章 野外における員類の農薬の取り込みと排出、その
蓄積と室内実験との比較
3. 1 目的
水1'に存必する化学物質が水生生物に艇や他の脱組織を縦lhして体内中に蓄積
されることを生物濃縮と定義している。また、水生生物体内で化学物質の濃度が
定常状態にあるときの、水中の化学物質濃度と守物体内泌皮との比を生物濃縮係
数 (Bioconcentrationfactor :以下BCF)と定義している (Spacie組 dHamelink， 1982; 
Barro民 1990)0 BCFは生物が化学物質をどの符度、体内に潜積するかを見積もる
目安として良く用いられ、化学物質のオクタノール/水分配係数、水溶解度、極
性、表面積等の篠々な物理化学的性質と密接な相関があることが知られている。
特に疎水性物質は生物体内中の脂質に長期間保持されることが知られているため
に、化学物質のi棟水性とBCFとの関係を調べた研究は多い (He巾ed，1986;
Barron， 1990 )。また、 BCFはLCsoとの負の相関があるという報告もあり
(Kanazawa， 1981)、この値を知ることは生物に対するぷ件を知る上でも耳主要であ
るo
BCFは室内実験を通じて、主に魚類を対象として、機々な化学物質に関して算
出されている (Spacieand Hamelink， 1982; Barron， 1990， Herb叩，1986)。野外実験に
おいてもデータは数多く報告されているが (Watanabeel al.. 1983， 1m釦紘aetα1.， 
1985， Colombo el al. 1995)、高頻度でサンプリングを行った例は非常に少なく、
そのほとんどがサンプリング時に生物中で化学物質が水巾浪皮と定常状態に達し
ていると仮定して算出した値であるため、室内実験での算出例と比較するとその
数値は差逃が生じている。
本草では淡水綾貝類のマシジミ、マルタニシを対象として、茨城県小貝川にお
ける良薬のモニタリング調査を行った。これまで、 BCFの鉱山において一番の問
題であると考えられてきたサンプリングの回数の少なさを補うために週一回の頻
度で調査を行い、農薬の体内中での濃度変動を細かく調査し、さらに一次のコン
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-パートメントモデルを用いて野外における BCFを算出するとともに、これらの
BCFと袋内の流水式水槽を用いた経銀濃縮試験の結果と比較検討することを目的
としたo
3. 2 結果と身察
3. 2. 1 野外実験におけるマシジミ、マルタニシの良柴の体内苔積濃度とそ
の変動
Figure 8、9に1992年、 1993年のマシジミ、マルタニシの体内中から検出された
良薬の浪度変動、及び、その河川水中の濃度変動を示した。棒グラフは体内濃度、
・は水中波度を表しているo河川水中から検出された政策が 16縄類であったの
に対して、マシジミ体内中からは 14種類、マルタニシ体内中からは 9種類の農
薬が検出された。ただし、 92年の BPMC、ル伍P、EDOPに関してはマルタニシ
体内中からは検出されず、マシジミ体内中からも一皮しか検出されなかった上に、
低滋皮であったために Figure8には掲げなかったo また、 93年の MEP，EDDP 
もマシジミ体内中から検出されたのは一度だけで、これらも低濃度であったため
に Fi思lre9には防げなかった。
今同測定対象とした農薬の中で、 数穫の除J;i剤がマシジミ体内中で高濃度に蓄
積されており、また、長期間に渡って残留していた。除恥剤は一度散布すると長
期に渡り持続して薬効を発揮するものが多く、その分解性も殺虫剤等と比較する
と低いと考えられるので、一度散布されてから水田に長い間保持され、また水田
から微なずつでも連続的に用水路等を経由して河川に混入するのではないかと考
えられる。このことは水生生物は常に除草剤に暴露され続けることになり、その
ことが長期に渡って河川水、あるいは生物体内中から検出され続ける要因のーっ
となっていると思われる。殺菌剤においても同級のことが日える。逆に殺虫剤は
害虫駆除を口的として主に散布されることが多いため、河川等に存在する期間は
ごく短いと忠われる。それは今回の実験の結果からもうかがえる。しかし散布直
後は大白に河川等に流入するので水生生物に急性母性的な作灯jを与える可能性が
あるo
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Figure 8-a. Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbiculo leana 
Clitlelsis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8ゐ.Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula leana and Cipangopludillo 
clrinensis (Kokai River， 1992) 
九孔只斤JMAY 
Butachlor in C leana 
250 「 • • 1.4 
•• • l.2 
200 • 
5 t3 0185 旨
• • 
0.6 辺5 υ 100 • • 
• • 0.4 
50 ト .. ....畠畠 .... • 
0.2 。且l.U.J..LJ， I I 1 1 i 11 I 1 1 I ILLLLl_j_11 1 1 1 1，IULI_j__LjLLLU 1 ，111 I 1 1 1 1 I I I I I 晶 11~1 ， I IIl I Ll ・ 111 U I U tI，1 LLt IlII I I I 1 Ltll 1 I Li 1 11 1 U 1 L1_LLLLLLLLU 0 
恥rAY R月J 只兄 AUG 
Butachlor in C. chinensis 
20 1.4 ‘，、• • 寸 r司
•• • 1.2 
15 • 
句E R 0183 恒
10 • • 
0.6 沼5 hにs • υ • • • 5 0.4 • . .・ . •• -1 0.2 
• • • o L.I I1 1 1l11 1 1 1 1 I ~Il r ， JI ! I t ( l I I i 1 I 1 I t I I I t 1 1 I 1 t ti I 1 IJ 1 1. I I 1 I _.1 I 1 I I 1 I I 1i . ' I・用 !" 南 iI i t I I t I 1 i L1Ll.lL1.J l_11.1 '_l I I I I I 1 1 I J_1 LI t I t I I I ， I O 
MAY JUN JUL AUG 
ordec ns!g 
Figure 8・c.Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corhicula leana and Cipangopludina 
cllinel1sis (Kokai River， 1992) 
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Figurc 8-e. Changes in concentrations of pesticides in the river ¥vater， Corbicula leana and Cipangopludilla 
cJrinensis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8・仁Changesin concentrations of pesticides inthe river water， Corbicula leana and Cipangopludina 
clrinensis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8-g. Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula lealla and αfpangoplll dina 
cllillensis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8・h.Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula leana and Cipallgopludilla 
clt.inensis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8-i. Changes in concentrations of pesticides in the civer water， Corbicula leana and Cipangopludilla 
clrinensis (Kokai River， 1992) 
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Fi~ure 8-j. Changes in concentrations of pcsticides in the river watcr， Corbicula lealla and CipangopludIlla 
cltinensis (Kokai River， 1992) 
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Figure 8-k. Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula leana and Cipangopludina 
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Figure 9・b.Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula Lealla and CipallgopLudina 
cltillensis (1匂kaiRiver， 1993) 
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Figure 9・c.Changes in concentrations of pesticides in the river water， Corbicula lealla and Cipaflgopludina 
c1lInellsis (Kokai River， 1993) 
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Figure 9・e.Changes in concentrations of p側 icidesin the river water， Corbicula lealla and Cipollgopludina 
cltilelsis (Kokai River， 1993) 
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除草剤のうち、マシジミ体内中から高浪度で検出されたものは C刊Pの 1970
ng/g (1992年6月12日，Fig. 8・e)、メフエナセット 985ng/g ( 1992年5月22
日， Fig. 8・g)、モリネート 880ng/g (1993年6J-j 2日， Fig.9・a)、チオベンカーブ
の 10800ng/g (1993年6月9日， Fig. 9・a) などがあげられ、軒並み ppmレベル
の減j立で検H¥された。特にチオペンカーブに!却してはマシジミに特に蓄積される
傾向にあり、両年とも最高濃度を記録したけ、またその前後に保策したものの体
内濃度はそれぞれ 10nglg前後の高濃度で検出された。また、チオベンカーブ、ォ
キサジアゾン、 CNPはマシジミ体内中での残留期間が非常に長く、その水中濃度
が検出限界以下になった以降も、体内中からは数週間に渡って検出され続けた。
反対に水中濃度が高く、長期間検出され続けたモリネート、メフェナセットと
いった除市剤は水中浪度と似たような変動を描き、水中浪皮が低濃度になると体
内中でも低濃度、もしくは検出限界以下となった。
シメトリンは両年とも水中濃度は高く(忌高濃度， 4.3μダL (1992年 6月 10
日)，2.7μゲL (1993年6月3日)， Fig. 8サ，Fig. 9・0、その検出頻度も多かった。
しかしこの除市剤はタニシからは検出されることはなく、またシジミからもその
検出頻度は非常に少なく、その濃度も水中泌皮から考えると低濃度であった
(16.6 nglg (1992年6月5日)， 21.9 ng/g (t993年6月23日)， Fig. 5サ， Fig旬 8-
O。シメトリンの水生生物への低蓄積性は本稿で対象にした貝以外でも報告され
ており、 Tudaet al. (1996)の琵琶湖に注ぐ千条川の調査では、河川水からは高濃
度(最高値 5.6ng/g)で頻度高く検出されているが、 Darkchub (Zacco 
temminc!ai)はその頻度は低く、濃度も 10から 20ng/gの問であり、この魚のシメ
トリンの BCFはわずかに 2であった。以上から水生生物はシメトリンを体外に速
やかに排出することが出来るのかもしれない。
マシジミとは異なり、マルタニシはこれらの良薬をそれ程嘗積することもなく、
また、短期間で体外に排出するようである。これはマシジミ体内中で長期間、高
泌皮で残留していたチオベンカープ、 CNPに闘しでも例外ではなかったoマルタ
ニシ体内中で高波度で検出されたものはCNPの30Sng/g (S月5日，Fig.8・e)、チ
オペンカーブ280ng/g (S月29日，Fig. 8・b)、オキサジアゾン 150nglg (5月8日，
50 
a・
Fig 8・f)、メフェナセット 70ng/g (7月3H， Fig， 8・g)などであった。 一般的に生
物は体内中に取り込んだ化学物質を代謝し、水溶性をt也大させることによって体
外に排出するo しかしこの酵素反応は色学反応とは異なり、体内濃度がある限界
を超えると代謝の排出の寄与は低濃度のときよりも期待できなくなる(元場
1993)。この織な理由から、上記に見てきたような祈rmAはそれぞれの貝の代謝
能力の追いが大きく作用している可能性がおい。このことは CNPのような疎水性
の大きな良薬もマルタニシはマシジミよりも速やかに体rl'で水溶性物質に代謝し
て体外に排出できると考えられた。
3. 2. 2 野外実験における取り込み排出速度定数、及び生物滋縮係数
Table 3にマシジミ、マルタニシの農薬の取り込み排出速度定数、及び生物濃縮
係数を拘げた。ここでのんは取り込み速度定数、んは排出速度定数を表している由
この去の Laboratoryの部分については後で触れるo また Pseudorasboraparvaは和
名ではモツゴと呼ばれるコイ科の魚であり、今回のか出結果と比較と比較するた
めに Kanazawa(198))のデータを引用したoそれぞれの迷皮定数と生物濃縮係数
を t~出するために行ったシミュレーションの結栄のグラフを Figure 10に示す。こ
の凶の1はシミュレーションの結果、 3は河川水池皮をIJミしている。 2は室内実
験の取り込み排出速度と生物濃縮係数を実際の野外の水のデータを用いてシミュ
レーションをしたものでこの部分に関しては後で触れる。
BCFに関しては、マシジミの CNPの BCFが他の良薬と比較して突出して高い
のが注目される。 CNPはその水溶解度が低いために (Table2)、河川水中からは
低浪度でしか検出されない。しかし疎水性が大きいためにマシジミ体内中の脂質
に取り込まれ保持されている可能性がある。 CNPは水産被害を多数引き起こした
PCPに変わり登場し、 1993年まで広く使用されていた除信剤であるが、この除草
剤は製造過程において毒性の高い塩素化ダイオキシン (PCDD)など種々の不純
物を副製することが知られている。実際の環境"，でも魚 (Zaccoplatypus)やシジ
ミ体内qJから CNP由来と思われる PCDDの主成分であるジペンゾ-p-ダイオキシ
ン (TCOD)が検出されている (Yamagisluel al. 1981，鈴木ら 1988)。また塩素化
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Table 3. Uptake and depur'ation rates， and BCF Corbiαila lemta and αipallgopllldina dtillensis in the fie1d and the laboratoη 
Estlmst('~ from a firsHn'der one-com~付mentmodel 
CNP TbJobencarb Oxadiazon 
Corh"'lIla l~ano 1992 'BCF 13900 1800 700 
bkl 626 99 126 
Ck
1 0.045 O.O~!i 0.18 
1993 'BCF 5~OO 3050 220 
'kl 243 183 24.2 
I.} 0.045 0.06 0.11 
laborstory 'BCF "6260土21伺 ‘2850土1500
'k， '338企114 '140土74
Ckz 0.054 0.049 
Cipa"RopJutfmo 1992 aBCF 5伺 40 4210土120
d'lnt!IUtf 'kl 50 5.6 
Ck
1 0.10 0.14 
laooratoηP 'BCF '412土156 4127土59 r、4
-kl "66土25 "lS:t:13 u肉、
~k2 0.16 0.22 
内側d()rlLfhora tRefl 'BCF 1109 170 
'arvo 
Esthllllt ~s fl'OlT川'stioof与主主主
IBP Mollnatt Mefenacet Bulach10r P~til.chlor 
Corblrula JeOflO 1992 'Bcr d1S2土1J i6i企30 '438土2S6 ~士lU 勺9土18
1993 'BCF '271土104 号。土42 弔6土10 '66:i21 432土1
CipOllgtlpl1l必110 1992 'BCF 9 2 .72土58 22 NO 
cIlUl~/lSl.f 
l'sl!lIdor，ωboro ~R('r 1 'BCF 4 16 
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Figure 10聞a.Estimates of concentration in Corbicula leana using 
first-order one-compartment model (Tbiobencarb， 1992) 
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-C~P (Kokai river， 1993) 
? ?
?
『
句、.? ? ? ? ? ?
400 
200 
。。
80 120 100 
Days 
Figure 10・b.Esti~ates of concentration in Corbicula leana using 
first-order one-compa此mentmodel (CNP， 1993) 
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140 
a・
-p・ニトロエーテルは生物活性化されるニトロ基、脂溶性の庖紫基を持ち、さらに、
生物学的には安定なエーテル結合を持つために突然変異、催奇形成、発ガン等を
引き起こすメトヘモグロビンを形成すると老えられている(Mi凶釦 etal. 1978， 
Miyauchi et al. 1981，1983，1984， Glay et al. 1982， Draper and Csida 1983、Haniokaet al. 
1995) 。以仁の理由から日本では CNPに関するモニタリング調査は数多く存在
する (Yamagishiand Akiyama 1981， Watanabe el al. 1983， Ohyarna 1986)。さらに新
潟平野の住民(特に女性)は新潟県の他の地域に住む人々よりも胞ガンでの死亡
率が高く、疫学的研究からこの胆ガンの発生と政策に汚染された環境水と関係が
あるとされた。後に CNPがその原因物質ではないかとされて(山本 1993)、社
会問題となり、日本では 1994年から CNPは事実上使用祭止となった。 94年にお
ける小貝川の河川水中のモニタリングでは CNPは検出されなかったが、この除草
剤は環境中ではニトロ基が遺元されてアミノ込に変わることが確認されており、
土壌中等に残存している可能性がある。現に CNPは内初上波残留性が少ないと宣
伝されていたが CNP・アミノ体の形で長期にわたり残留することが確認されている
(植村ら 1988)。また CNPは脱塩素化されると NIPという別の除草剤が生成さ
れ、 CNP山来と与えられるNlPが環境中で検出された例もある(拙村ら 1988)。
NIPは動物実験で発ガン性が確認されており農薬哲録は 82年に失効している。
チオベンカーブもかなり大きな BCFを持っているがこの除草剤はオキサジアゾ
ンなどと比較すると水溶解度がかなり大きい。チオベンカーブは水溶液中で紫外
線に照射されると速やかに分解する (Ishikawael al. 1977a)。しかしチオペンカー
ブは土埠吸着性があり(Isbikawaet al. 1977b)、特に水田中の土岐では畑地の土壌
よりも分解されにくい(Ishikawaet aL 1976)。今回の小貝川のモニタリングでは
比較的長期間に渡り連続的にチオベンカーブは検出されたが、これは水田土壌に
吸おしたものが水田水中に少しずつ溶解しこれが河川に滅入したこと、また散布
i立がかなり多いことに起因するのであろう。
3. 2. 3 室内実験での取り込み排出速度定数、必ぴ生物泌縮係数
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Figure 1 に室内実験におけるチオペンカーブと CNPの良中の体内中法度の変
動を示した。この実験では暴露期間中にタニシ体内中ではその濃度は定常状態に
到達したがマシジミ体内中では定常状態に達しなかったと思われる。マシジミを
水柑巾で状態良く飼育し続けるのは比較的難しく、これ以上長期間飼育するのは
困難であると忠われる。
ここではマシジミ体内中で定常状態に到述しなかったために、 BCFは以下のよ
うに求めた。まず排出期間中の濃度変動から排出速度定数んを求めた。そして式
(2)に排出速度定数を代入してそれぞれの体内中濃度を?RJj定した日までの取り込
み速度 k/を求め、得られたん'を平均してその怖をんとした。これらの取り込
み、排出速度定数の比から式 (4)により生物浪縮係数を求めた。
前山の Table3に取り込み速度定数ん、排出速度定数ん、及び、 BCFの値を野
外実験の値と比較した表を掲げてあるo その他はマシジミのチオベンカーブの
BCFは 2850+ 1500 (m侃n士 standarddeviation)、CNPは 6260+ 2100で
あった。これに対してマルタニシのチオペンカーブに関する BCFは 127+ 59、
CNPは 412+ 156であった。渡辺ら(1985)はムラサキイガイを対象とした室
内実験により CNPのBCFは2600、チオベンカーブの BCFは 100であったと報告
している。また、 Tudael al. (1988)は淡水魚の Wil10wshallow (Gnathopogon 
caeru/escens)の室内実験における BCFはのであり、 Tudael al. (1996)のE回.fish
を用いた実験ではそのBCFは382であるとしているoまた、 Table3にも掲げたが、
Kanazawa (1981)らのモツゴのデータによると CNPの BCFは 1109、チオベン
カーブは 170であった。シジミの BCFはこれらの他よりも大きく、特にチオペン
カーブに関してはシジミ体内中に特異的に苔積される傾向が室内実験でも見られ
た。
3. 2. 4 野外実験と室内実験の比較
CNP、チオベンカーブ、オキサジアゾン以外の股撲に関してはマシジミ体内濃
度の最高他は河川水中濃度の最高値とほぼ同じUに記録されたoこれらの農薬は
河川水中泊度と体内濃度がほぼ同時に定常状態に述していると見て良いだろう。
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これらの化合物の共通した特徴はんが大きい他であり、反対に BCFは小さい。こ
のような他合物の野外実験のデータを基に BCFを求める際には従来、行われてき
たような、水中濃度に対する体内中濃度の比から求めた伯はコンパートメントモ
デルを用いて求めた値と良く一致する結果となった。例えば、 1993年においてマ
シジミ体内中のメフェナセットの BCFは水巾濃度と体内泌皮の比から見積もると
86土 10 (me釦+standard deviation) であり、モデル式を用いて見積もると 80
となった。同僚にプタクロールのBCFは比から求めると 66+ 21、モデルから見
積もると 60、プレチラクロールは比からは 32+ 1、モデルからは 30と見積も
られた。このように んが大きいときは野外の調査において体内中濃度と水中護度
の比から BCFを見積もっても(体内中濃度が定常状態に述したと仮定して計算し
ても)比較的正確な値が算出できると考えて良いであろう。
野外における水生生物のBCF値は定常状態に述していると仮定して 0とc，.，の
比からしばしば見積もられる。しかし んの小さい化合物に関しては単純にこれら
の比から求める場合は正確にBCFを求めるのは不可能であると思われる。例えば、
CNPやチオペンカーブのマシジミ体内中の濃度の品向仙を記録した日は河川水中
濃度の&向他を記録した白から数週間遅れていた。これらの良擦の場合、単純に
。と C...，の比から BCFを求めると CNPは 1500から 46000 (mean 17000土
16000 SD) 問で値がぱらつき、またチオベンカーブの方は 2200から 40000
(me加 19000+ 14000 SD)となるo これらの他は変動も大きく、また、室内実
験他と比較しても大きく異なっている (Table3)。これに対してモデル式を用い
てBCFを見積もると、それぞれ室内実験値とかなり近い値を示すようになるo こ
のように小さな値の んを持つ農薬は、生物体内中で河川水中の良薬と平衡状態に
達するまでに長時間を要し、環境中では平衡に述しない場合もあるために今回用
いたようなモデル式等を用いてBCFを求めなければならない。
Ohyama et al. (1986) はヤマトシジミC.japonicaの北海道石狩川における CNP
の生物学的半減期は 10.4日であると報告しているo 本研先では野外のシジミの
CNPの生物学的半減期は 15.4日、室内実験では 12.8Llであったo 日本の河川で
は、水生生物は個々の農薬に暴露されている期間はせいぜい 1週間から 2週間で
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-あり、河川水中の良薬の濃度は急速に検出限界以下のレベルまで減少する。この
ような状況は室内実験の排出期間とほぼ向じような状況にあり、このことが野外
実験と室内実験における半減期の見積値がほぼ一致する結果となったと考えられ
る。これは他の野外実験値と室内実験儲からも問機のことがζえて、例えば、野
外のマシジミのチオべンカーブに関する半減期は 12.1口、宅内実験では 14.1目、
さらに、マルタニシの CNPに関する半減期は野外実験で 6.9日、室内ではり
目、チオベンカーブの野外実験半減期は 5.0日、室内実験では32日であった。
これに対して k.は野外実験と室内実験ではその値が多少異なったものとなった。
これは実際の河川水中の農薬の時間的な滋度変動は非常に大きいと思われるが、
今回用いたコンパートメントモデルから求めた hは水中濃度に大きく依存してお
り、それゆえ BCFは水中の農薬の濃度測定の正確さ、その頻度に大きく大きく影
響される。また水中濃度がほぼ一定である室内実験から算出した klの値も 30% 
から 50%程度のばらつきがあった (Table3)。このことからから、その値の見
積もりがk1に大きく依存しているBCFの値を野外と室内における厳密に比較する
のはあまり滋味をなさない。しかし、そのような状況をふまえても今回行った野
外実験から見積もった BCFと室内実験のそれとは比較的近い値を示している言え
る。このことはFigure10に示した、室内実験から算出したklとん、及ぴBCF値
を用い、実際の野外の水中濃度を用いてシミュレーションしたライン 3からもう
かがえる。
3. 2. 5 体内滋度変動に関する種間差
Yamagishi釦 dAkiyama (1981)は東京湾においてアサリ (Tapes phli.伊'fJi閥均m)
のCNPの生物学的半減期は24士8日であったと報告している。今回の研究におい
て野外のCNPのシジミとタニシの半減期はそれぞれ 15.4日と 6.9日であった。こ
のように CNPの生物学的半減期にはかなりの磁閥差がみられた。マシジミはマル
タニシと比較すると取り込み速度定数はかなり大きく、排出速度定数は小さかっ
た。例えば CNPに関して言えば、マシジミはマルタニシよりも 12.5倍の取り込
み速度定数、 0.45倍の排出速度定数を示し、その BCFは 28倍であった。本研究
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-では、マシジミのチオベンカーブの BCFもマルタニシやモツゴに比べるとかなり
大きい仰であった。シジミ、タニシ、モツゴの 3極の BCFsを比較すると ffiPを
除いてマシジミ、モツゴ、マルタニシの版に大きかったo しかし今回対象とした
良薬でKanazawaらのデータと重複しているのは 4:fifだけであるので、単純に比較
は出来ないであろう。しかし、このような稲川蕊は魚類を用いた研究においても
広く認められており、一般に種間差を左右するのはそれぞれの呼吸量の遠い、代
謝能力の泣いや温度に対する呼吸量、代謝速度の泣い等から生じるのではないか
といわれる (Spacie釦 dHamelink 1995)。本市で用いたシジミ、タニシの生息地は
ほぼ共通しており、また、モツゴに関しても小貝川周辺でも隻息し、また小貝川
ではタニシも生息することから、温度に対する代謝速度の相違からこれら 3種の
生物磁間差が生じることは無いと考えて良いあろう。また呼吸呈の違いという点
に関しては両者のその水の取り込み量に差が仮にあったとしても、本章で見られ
たような極端な体内中濃度の相還を生むような追いはないと思われる。よって取
り込み、排出速度定数、 Bα の種間差は代謝排出能)Jの泣いによるところが大き
いと忠われる。
3. 3 結論
本車では野外実験のデータを基に一次のコンパートメントモデルを使ってマシ
ジミ、マルタニシの農薬の取り込み、排出定数、及び生物濃縮係数を算出した。
本研究で行ったような半人工的な野外の実験では、実際の環境に生物を放流して
実験が行えるために、現実の水環境で起こっていると与えられる生物への農薬等
の化学物質の抜合的影響や慢性影響を観察できる可能性があり(Krωtzweis町 and
Capell 1992)、野外で実験することにより、室内尖験では知り得ないデータが蓄
秘されると思われるo
本主主で行ったような長期にわたり、高頻度で河川水、あるいは魚介類体内中の
淡柴の変動を探った例は過去に例はない。このような生物を対象とした高頻度の
モニタリングを行うことにより、後輩で述べるような尖際に環境で起こりうる生
物の人工化学物質の影響を体内濃度変動の面から予想できる可能性があるo 本章
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a・k
で対象としたマシジミ、マルタニシ体内中の浪度変動はモリネート、メフェナ
セット、プレチラクロール等々の対象とした段莱の大半が河川水中の濃度変動と
問機の変化をしており、速やかに体外に排出されていた。モリネートやメフェナ
セットはその散布武の多さから、貝体内中から ppmレベルで検出されたために急
性的な汚性発現が起こる可能性はある。しかし、これらの戊柴も体内中の残留期
間はそれ程長いものではなかった。またシメトリンなどは河川水中からは水田に
散布された後、数週間にわたり ppbレベルで検出され、かつ、調任期間中に高頻
度で検出されたが、マシジミ体内中から検出された泌皮は低浪度であり、その検
出頻度も他の除草剤と比較すると少なく、マルタニシに限つてはシメトリンは体
内中から検出されることはなかった。このように今回対象とした小貝川周辺では
散布されている良薬の大半は生物体内中での残留性が低いと三えるだろう。しか
し、このような良薬が多かった反面、チオベンカーブ、 CNP、オキサジアゾン等、
マシジミ体内巾での残留性が大きい農薬があったのも事実である。これらの農薬
はマシジミにおける BCFも他の農薬と比較すると非常に大きいものであった。
CNP、オキサジアゾンは過去にも魚介類に対してその残関門が示された例があり
(K制御wa制 dTomizawa， 1978; Imanaka et a/.， 1981， 1985; Yamagishi釦dAkiyama， 
1981; Ohyarna et a/.， 1986)、マシジミに倒しても問機のことがいえた。さらに
CNPは人間の組獲癌の原因物質ではないかとの疑念から、 1994年から我が国では
使用が禁止となった。 1994年における小貝川の河川水中からはこの除草剤は検出
されなかったが土壊吸着性が高いことや、製造過程中に不純物としてダイオキシ
ンを含む可能性があること、また土壌中では脱温泉化され、現在日本で使用禁止
となっている NIPに変化することが知られており、今後の環境中の調査が必要と
なろう。
魚介類中に対して残留性が過去に指摘されている農薬に対して、チオベンカー
ブに関してはマシジミのように高い BCFを示す魚介類は過去には報告されていな
かった。チオベンカーブは散布量は非常に多いが、過去に尚濃度で魚介類から検
出された例が少ないために、その影響等を調べた例はほとんど知られていない
(Bailey， 1993)。
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-マシジミ体内中では数種の農薬に関して残留性の大きな農業が観察されたがマ
ルタニシ体内中では、チオベンカーブ、 CNPなどの良業も速やかに体外に排出さ
れていた。例えばマルタニシ体内中で最も BCFの大きかった CNPでもで野外で
の実験伯で比鮫するとマシジミは BCFがマルタニシの 28倍、取り込み速度定数
は 12.5倍、排出速度定数は 0.45倍であったロこのようにマルタニシは大きな排出
速度定数を持ち、取り込み速度定数も小さい結果となった。このような種間差は
それぞれの代謝排出能力の違いが起因していると与えられる。
本研究で行った野外実験と室内実験から算出されたそれぞれの値は実験状況の
泣いを踏まえた上で考えると、比較的近い値が見積もられたといえるo実際の河
川水中の化学物質の濃度を一定に保つのは現実的に不可能なために、頻繁な水中
浪皮の測定などが求められてくる上に、水温、水質、餌の号、日照時間等、様々
な生物の生理機能に影響してくるファクターをほとんどコントロールできないた
めにより正確なデータを求めようとしたときにかなり高度な解析を行う必要があ
るo本研究で行った結果から、これらの欠点を補うために室内実験を連動させる
ことは非常に有益であろう。
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第4章 野外における貝類の農薬の体内分布
4. 1 日的
前市ではマシジミ体内中から数種の農薬が高浪j交で検出され、長期間体内中に
残留しているのが観察された。そこで本車では人工水路を用いて前車で用いたマ
シジミと、さらに、大型の二枚貝であるドプガイ AIJω'o1/awoodianaを対象として、
良薬のお滋j立の濃縮や残留が生じる部位を明らかにするために高頻度でサンプリ
ングを行い、野外における農薬の貝中の体内分布を凋ペたo第11告でも述べたよ
うにドプガイはその数が減っており農薬などの必将が原図として挙げられている。
これまで水生生物に対する化学物質の毒性の評価は半数致死浪度 (LCso)を用
いて説明することが多かった。しかし、毒性影響は化学物質が生物体内へ取り込
まれ、体内中で保持された後、ある組織中で発現するoそのために毒性発現を調
べる際には暴露される化学物質の物性、生物濃縮、生物組織中での濃度、そして
化学物質口身の毒性がそれぞれ相互に関連して起こることを考える必要がある
(Connel， 1995) 。さらに第 1 輩で述べたように良薬のノrJ<~ミ生物に対する慢性影響
を調べた例は非常に少なし1。このようなことから本研究のような臓器ごとの分布
を観察することはそれぞれの化学物質の毒性発現機併の予がかりを得る上で、特
に良薬の慢性影将が発現する臓器などを予想する上でも世要であり、また、臓器
の生理機能防宍等の研究等の参考になるであろう。
4. 2 結果と考察
4. 2. 1 ドプガイ体内中の農薬の濃度分布
ドプガイの臓器から検出された主な農薬の滋度変動を示したものを、河川水中
の底柴の濃度変動と共に Fi別re12、13に示した。 92年と 94年のドプガイの軟体
部中濃度はそれぞれの臓器中の検出値と臓器虫fJ:から鉱山した(最下段)。ドプ
ガイ中から検出された農薬は 92年は 7種類(モリネート、チオベンカープ、プタ
クロール、オキサジアゾン、 CNP，lliP、ダイアジノン)、 94年は 5種類(モリ
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. 
-ネート、チオベンカーブ、オキサジアゾン、 ffiP、ダイアジノン)であった。
Figure 12、13の最下段に示したチオペンカーブ、モリネート、 CNP、オキサジ
アゾンのI敗体部中の濃度変動は、河川水中の濃度変動とほぼ一致したものとなっ
ており、前市のマルタニシと動揺に、 ドプガイ軟体部rlでは河川水中濃度と速や
かに平衡状態に達していたと思われる。また、プタクロール、 fiP，ダイアジノン
に闘しては、水中から検出された頻度に対して、軟体部 r~1から検出された回数は
少なかったo災柴の体内中濃度と水中濃度の比から求めた生物濃縮係数は 92年に
ついてはモリネートが 5+ 0.5、チオベンカーブ 48土 10、オキサジアゾン 89
+ 54、プタクロール4、ffiP4、CNP892 + 182、ダイアジノン 3、94年につい
てはモリネート 4+ 2、チオペンカーブ 122+ 45、オキサジアゾン 176、ダイ
アジノン 2、ffiP8となり (Table4)、マシジミと比較すると濃縮率は低かった
(94年は CNPは水田で使用されておらず、検出されなかった)。このことから
ドプガイはマルタニシと同様にマシジミほど良薬を沼紛しない生物といえるだろ
う。ドプガイ体内中から検出された農薬の中で、 CNPのBCFは大きな値となった。
マルタニシの CNPの BCFは 500(Tぬle3)であり、 ドプガイとマルタニシの
CNPに対する BCFは問レベルであると言える。 CNPは他の出薬と比べると濃縮
率の高い良薬であるが、これはCNPの脂溶性が高いため (10gKow， 4.7;水溶解度，
0.7 mg/札，Table 2)であると考えられる。
Figure 12、13に検出頻度の比較的多かった農薬の各臓器中の濃度変動を示した
(絡は各組織中の濃度を示し、 ・は河川|水中濃度を示している)。ドプガイの銀
中のモリネート、チオぺンカーブは、肝臓、生殖巣、 「その他」の臓器とは異
なった浪度変化をしており、それぞれの農薬の銀中濃度は水中浪度が増加するに
つれて上昇していくが、 2-..3週間目を境にその浪皮が減少するのが観察された
(Fig. 12-a， b、Fig.13・a， bの各最上段)。これに対して銀以外の臓器中では水中濃
度の地加に伴い、各臓器内濃度が増加していた。このような鰍中のモリネートと
チオベンカーブの濃度変動は 92年、 94年の尚調査で凡られた。魚類と同様に貝
頬も鰍から取り込まれた農薬の各臓器への移行、分配は、血液を媒体として行わ
れると与えられる。しかし鰐は呼吸のために直接、水を取り入れてるために、総
70 
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-・a
中の良策は血液から由来するものと、水中から由来するこつの経路が考えられる。
本実験で見られたような録中の濃度変動の異常の原因は、り鰐が正常に機能しな
くなり、呼吸沼が減少した、あるいは、 2)選択的に良薬を取り込まないような自
己防衛機能が働いた、の2点が考えられる。
チオベンカーブ、 CNPの生殖巣と肝臓中の漉j立は他の臓怨と比較すると高い傾
向にあったo生前巣の最高値はチオベンカーブで 450nglg (1992年6月 12日，Fig 
12・bの3段n)、 560 n的 (1994年6月71:， Fig 13・bの4段日)、 CNPで 930
nglg (1992年5月22日， Fig. 12-dの3段目)であった。オキサジアゾンも、混縮
部位は生殖巣(忌高値;200 ngfg， (1992年 5月8日，Fig.12・cの3段目))であり、
その滋皮は生殖巣以外の臓器(最高値、肝臓， 67 nglg ( 5月8目、 Fig.12・cの2段
目)， j忠60nglg (5月8日， fig. 12-cの最上段)， rその他J， 25 ng!g (5月8日，
Fig. 12-dの 4段目))と比較すると高かった。また、肝臓中のチオベンカーブ濃
度は生荊巣の濃度と比較するとその最高値は半分程度であり (255nglg (1992年 6
月4日， Fig. 12・bの2段目); 300 nglg (1994年 5月31日， Fig.13・bの2段目))、
肝臓には生殖巣ほどの濃縮は見られなかった。 CNPも生荊巣中の濃度(930 
nglg)と比l隙すると肝臓中濃度は低かった (640ng/g (5 }J 22日， Fig. 12-dの2段
円))。これらの良薬に対して、モリネートの肝臓巾 (86nglg (1992年 6月 12
日， Fig. 12-aの2段目)、 40nglg (1994年 6月7fl， Fig. 13-aの2段目))、及び
生鑓巣中 (130nglg (1992年6月 12日，Fig. 12・aの3段目)、 41nglg (1994年 6
月7日， Fig. 13-aの4段目))の濃度は低く、また志向仰を検出した後、 2週間程
度で排出されていた。しかしモリネートの「その他」の臓器中の濃度は肝臓、生
殖巣よりもその濃度は低く (52nglg (1992年6月 12日， Fig. 12-aの4段目)、 25
nglg (1994年6月7日， Fig. 13-aの5段目))、総を除けば生殖巣、肝臓中の濃度
が高かった。ドプガイ中から検出されたそれぞれ農薬の各臓器中での残留性は全
ての臓器で低く、マシジミ体内中で残留性が見られたチオベンカーブ、 CNPなど
も水巾から検出されている期間中に検出限界以下となっていた。
Figure 14と15にドプガイの体内濃度に対する各臓器の泌皮の寄与率の推移を示
した。チオベンカーブとモリネートの銀中濃度の体内浪皮に対する寄与率は水中、
72 
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及び体内~度上昇期に徐々に減少を始めており、 正常な分配が行われていないの
ではないかと考えられ、このことからも、銀に何らかの障害が発生しているので
はないかと考えられた。また体内濃度減少期に、 生殖巣中濃度の寄与率は徐々に
増加する傾向にあり、生殖巣中のチオベンカーブ、モリネートは生殖巣以外の臓
器と比較すると長期間保持される傾向にあると与えられたo また CNPに関しては
それぞれの臓器中濃度の寄与率がほぼ一定に推移しており(‘ド均;鯨 18%、肝臓
39 %、生殖巣30%、 「その他」の臓器 13%)、体内に取り込まれた CNPは速や
かに符臓器に分配され、各臓器からの排出も同程度の時間を要すると考えられた。
5月中旬から約 iヶ月に渡って、人工水路で大itのドプガイの死亡するのが観
察された (Fi思lfe16)。本実験中にマシジ ミはこのような大口の死亡個体が観察
されたことはなく、 92年に 0.5g前後の個体、 30匹を同水路に放涜したが、 5月
から 8月にかけての死亡個体は 1個体のみであった。ドプガイの死亡個体が一番
の多く観察された日の 5日"""1週間前にモリネートとチオベンカーブの水中濃度
の最高値が検出されており、これらの農薬はドプガイ体内中での蓄積、残留性は
マシジミよりも小さいが、 ドプガイにとってす毒性の強い挑柴である可能性もある。
4. 2. 2 マシジミ体内中の農薬の濃度分布
Figure 17にマシジミの各路器から検出された主な良薬の変動を示す。棒グラフ
は各車服臨時1の濃度、 ・は河川水中濃度を示している。
チオペンカーブは全ての臓器中で調査終了時まで布濃度で残留しており、特に
肝臓と生殖巣でその傾向は強く、 5月 15日から試験終了時まで ppmレベルで変動
していた(広高値i肝臓)15700 ng/g (6月 19日、 Fig17・bの2段目)、 生殖巣，
15800 nglg (6月26日、 Fig.17ゐの3段目))。このことから、チオベンカーブが
体内中で高浪度で長期間保持されていたのは、肝臓、 生殖巣中で長期間に渡り高
濃度で保持されていたことが起因していると考えられる。さらに銀、 「その他J
の臓摺中に取り込まれたチオベンカーブも他の農薬の側、 「その他」の臓器中濃
度と比較すると非常に高い傾向にあった(最尚濃度;鰍， 7800 nglg (6月 12日、
Fig. 17・bの最上段)、 「その他」の臓器， 12100 ng/g (6月 12日、 Fig.17-bの最下
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Figure 17・f.Changes in concentrations of CNP in each organ of 
Corbicula leana (Kokai River， 1992) 
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段))。また、肝臓、生殖巣は最高値を£録したのが旬、 「その他」の践器より
も }-2週間遅れており、検出された濃度も非常に向く、銀、その他の臓器よりも
減縮性が高いと考えられた。
CNP も~納部位は肝臓(最高値， 5800ng/g (6 J 12 ri、Fig.17・fの2段目))と
生殖巣で (ihE似 3600nglg， ( 6月 12日、 Fig.17・fの3段門))あった。肝臓、
生殖巣rではぷ尚伯が検出されてから 2-3週間、 pprnレベルで各臓器中に存在し
ており、体内泣i皮が高濃度で長期間検出され続けていたのは肝臓、生殖巣中の
CNPの寄与が大きいといえる。 CNPは「その他」の臓器中の濃度も高かったが
(4100 nglg (5月22日、 Fig.17イの最下段))、隊中迎皮の芯高漉度は750 ng/g 
(5月29日、 Fig.17・fの最上段)と鰐以外の臓器と比較すると低温度であった0
0叩もチオベンカーブと同様に鰐中、 「その他」の臓器中からQ高値を検出した
白から 2週間後に肝臓中、生殖巣中からそれぞれ節制が検出され、肝紙生殖
巣中での濃縮性が高いと考えられた。
軟体部中から低濃度ながら長期間、検出され統けたオキサジアゾンは各臓器中
から水中濃度が検出限界以下になった後も低泌皮で検出され続けた白またオキサ
ジアゾンも鰍(ぷ高値、 260nglg (5月22目、 Fig.17-eのぷ ヒ段)と比較すると生
娘巣 (700nglg， 5月8目、 Fig.17-eの3段目)、肝臓中 (630nglg， 5月22目、 Fig.
17・eの2段口)、 「その他J (960 nglg， 5月22日、 Fig.17・eの忌下段)で濃縮さ
れる傾向が見られた。
各臓器中のモリネート、メフェナセット、プタクロール、プレチラクロールは
河川水からそれぞれの農薬が検出されている期間中に各臓器で検出限界以下とな
り、残留性は低いといえる。モリネートに関しては肝臓中で浪織されているのが
見られた(忌高波度;400 nglg (6月5日、 Fig.17・aの2段目))。メフエナセット
の肝臓と「その他」の臓器の濃度は銀中(最高浪皮:290 nglg， 5月22目、 Fig.17・
8の以上段)や生殖栄中(最高濃度:500 nglg， 5月22rl、Fig.17・gの3段目)の
滋皮よりも 3-5倍の高い濃度(最高濃度:肝臓 1370nglg，その他の部分 1260
nglg，それぞれ5月22日、 Fig.17-fの2段目と最下段)で検出された。
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Figure 18に主な農業の体内濃度に対する各臓器の法度の寄与事の推移を示した。
チオベンカーブの各臓器関の濃度の寄与率は比較的一定であり(鰐‘ 6%;肝臓、
21 %，生殖栄，26民 「その他J，46 %)、このことから体内に取り込まれたチオ
べンカーブは符臓器中に速やかに分配され、特定の臓器に長期間保持される傾向
は凡られなかった。同様の傾向はオキサジアゾン、メフエナセットにも見られた。
CNPは「その他」の臓器中の CNPの寄号事の変動的nJ川水の泌度変動とよく似て
いることから、 「その他」の臓器に速やかに取り込まれ、また臓器外にも速やか
に排出されると与えられた。これに対して、肝臓、 生舟i巣では体内濃度減少期に
「その他」の臓器、銀のC1'-i'P濃度の寄与-*が急速に減少しているのに対して、肝
臓と生殖巣中の寄与率はほぼ一定の割合で推移しており、肝臓と生殖巣は鰐や
「その他Jの臓器と比較すると肝臓、生殖巣外へは排出されにくいと考えられる。
この傾向はモリネートにも見られた。
4. 2. 3 体内分布の種間差
ドプガイ、マシジミ共に肝臓、生殖巣がチオベンカーブ、 CNP、オキサジアゾ
ンなどの泌縮部位となっていた。しかし、その泌皮は大きく異なっており、特に
マシジミの生殖巣、肝臓中のチオぺンカーブ、 CNPの以高濃度は非常に高い傾向
にあった。チオベンカーブに関しては生殖巣中の忌高濃度はドプガイの 35倍、肝
臓は 40倍であった。チオペンカーブ、on>などの良薬はドプガイの各臓器から
は速やかに排出されていたが、マシジミの各臓器では長期間に渡り各臓器中から
検出された。
CNPの各臓器中の最高値はドプガイが生殖巣〉肝臓〉飽キ「その他Jの践器、
の願となっており、またマシジミは肝臓>rその他J>生殖巣>>鰐の順序で
あった。本実験と同様に Yamゆshi釦 dAJciyama (1981)は東京湾におけるモニタ
リングにおいてアサリの内蔵中の CNP濃度は筋肉中の泌皮の 5倍であったとい
これは内蔵中の高い脂肪含有量に起因するものとしている。渡辺ら(1985)のムラ
サキイガイを月jいたモリネート、チオぺンカーブ、 CNP、クロメトキシニルの室
内の暴露実験によると、本研究で得られた結果と同機に部積率が高いのは脂肪含
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の多い生殖巣、肝臓であり、鰐やその他の臓器 ~tlへの首積率は低い傾向にある
としている。またドプガイ、マシジミのそれぞれの臓器中の法度の順番は異なっ
ていたが、 Roberts(1975)はイガイの仲間のル1}1J1use抑/is、ホタテの仲間の
Chlamys opercu/arisをエンドスルファン 0.1mダLで 36日暴露したところ、 M
edulisにおける体内分布は肝臓 (6.2μgJg)>側、 (2.1μgJg)>後方の貝柱=足部
(0.75μg/g) >外套膜と生殖巣部 (0.66μg/g)を合わせたもの、 JI債であり、また
C. oper，ωlarisに関しては肝臓(6.1μglg) >生殖巣 (38μglg) >外套膜(1.34 
μglg) >貝柱 (088μg!g)>鰐 (0.46μg/g)とその順序には磁悶差があるとしてい
る。
貝体内中の CNPの濃縮部位は肝臓、生殖巣であったが、魚類のスズキの CNP
の体内分布は胆嚢〉脂肉>腎臓>肝臓>心臓〉鰐〉筋肉、の願で蓄積されていた
という報告があり (y細 agishi副紺戸町 1981)、また Kanazawaand Tomizawa 
(1978)のモツゴを用いた 20ppbのCNPに15円四緑5した実験では腎臓> rそ
の他」の臓器キ肝臓〉頭部>筋肉、の順で蓄積されていたo魚類と二枚貝では体
の構造が大きく具なるために一概に比較することは出来ないが、魚類で腎臓中の
~皮が向いのは貝類は開放系であるのに対して魚瀬の血液循環系が閉鎖系である
のが起因するのかもしれない。
マシジミでは高濃度で農薬が蓄積されていたが、マシジミの鋭中の農薬の濃度
変動はドプガイで見られたような異常は見られなかった。マシジミは全ての農薬
において銀以外の臓器中の濃度が高く、肝臓、生殖巣が滋縮部位である農薬が多
かった。このことはマシジミの代謝、排出能力が低く、その結果、体外に排出で
きずに高温度で保持していると思われる(元渇 1993)。しかし、このように高濃
度で各臓器に良薬を浪縮しても人工水路では、死亡個体はあまり見られなかったo
Hatakeyama (1989)のグツピーへのひwの室内暴露実験において l、5、25、125
nglgの水中総皮で 28日飼育すると 1ng/gでは影轡は見られなかったが、 5ng/gで
はその滞仔数のわずかな減少が見られ、 25nglgではI切らかな産仔数の減少があっ
た。小只川河川水中からこのように高濃度で CNPが検出されることはなかったが、
マシジミの生殖巣中では6週間にわたって ppmレベルで CNPなど、他の農薬が検
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出されているために (CNPの最高値 3600ngJ与 6月 121)、急性毒性は観察され
なかったが、マシジミの繁殖に関して何らかの影響があるかも知れない。
4. 3 結論
本市では，jiji-;-tでも用いた小貝川に設問した人工水脈を灯jいてドプガイ、及ぴ、
マシジミの良薬の濃度分布とその変動を調べた。ドプガイ体内中から検出された
良柴は 92年は 7種類、 94年は 5種類であった。これらの政薬のドプガイ軟体部
中滋皮から検出された最高濃度はマシジミと比較すると低く、その検出頻度も少
なかった。また BCFもそれぞれの農薬でマルタニシとほぼ同程度の小さい値で
あった。比較的検出頻度の高かったモリネート、チオベンカーブ、 CNPに関して
も、 ドプカイ軟体部中の農薬の濃度変動は河川水中の良薬の変動とよく似ていた
ことから、河川水中のそれぞれの農薬と速やかに平衡状態に透していたと思われ
るo
ドプガイの各臓器の農薬の濃度変動を見るとモリネートとチオベンカーブは水
中濃度、さらに鰍以外の臓器中の濃度が増加している期間中に鰍中濃度が減少す
るのが飢務され、これは鰍への農薬の取り込みが何らかの原凶で正常に行われな
くなったと考えられた。
ドプガイ体内中ではチオペンカープと CNPの体内濃縮部位は生殖巣と肝臓で
あったo これらの臓器中の濃度は他の臓器と比較するとお濃度であったが、残留
性は見られず、速やかに体外に排出されていたo
ドプガイ中の CNPの体内濃度に対する各臓器の滋度割合の推移を見ると各臓器
でそれぞれ同程度で推移しており、体内に取り込まれた CNPは速やかに分配され、
又は移出も速やかに行われると考えられた。また、チオべンカーブやモリネート
では体内浪度増加期に銀中濃度が占める割合は徐々に減少しており、このことか
らもこれらの良薬に対して何らかの障害を受けているのではないかと考えられた。
また、チオベンカーブとモリネートは生殖巣中からの排出は、生殖巣以外の臓器
と比較すると長い時間を要するのではないかと与えられたo
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マシジミの臓器中における高濃縮部位は肝臓、あるいは生殖巣であった。特に
チオべンカーブと CNPはこれらの臓器への泌総耶が向く、また長期間体内に残留
しているのが見られた。このことからチオベンカーブ、 CNPが軟体部中に高濃度
で長期間保持されていたのは肝臓、生殖巣の符与が大きいと思われる。またオキ
サジアゾンもチオベンカーブ、 CNPほどではないが肝臓、生荊巣から高濃度で検
山され、残留性が認められた。これらの良柴に対して、モリネート、メフエナ
セット、プタクロール、プレチラクロールは各臓器から速やかに排出されていた。
マシジミの体内温度に対する各臓器の濃度割合の推移を見るとチオベンカーブ、
オキサジアゾン、メフェナセットといった良柴は各臓器が占める割合がほぼ一定
で推移しており、このことから体内に取り込まれたこれらの良薬は速やかに各臓
器に分配され、特定の臓器での残留性は見られない。これに対して、 αp、モリ
ネートは肝臓、生殖巣中からの排出量が小さく、肝臓、生嫡巣以外の臓器と比較
すると長期間保持される傾向にあった。
人工水路では5月中旬から 1ヶ月間、大量のドプガイの死亡個体が観察された。
ドプガイの死亡数が一番多く観察された週の前後は、モリネート、チオべンカー
ブの水rl'泌皮が高濃度で検出されており、これらの出柴の心性影響が疑われた。
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第5章 農薬がドブガイに及ぼす組織的変化
5. 1 目的
前市においてドブガイのモリネート、チオペンカーブの鰍巾滋皮の変動と水中
泌度変動から農薬の鰐に対する影響が疑われた。ここでは寝内実験でこれらの農
薬繰露により舵組織の変化を調べることを目的とした。 魚類の偲の人工化学物質
の暴露による組織変化は比較的古くから知られている (Ma1lat.1985; Ev釦 S，
1987) 0 JOMa1agadda and Rao (1996)は淡水巻貝のBeJlomyadissimibsをエンドス
ルファン、メチルパラチオン、キナルホス、 DDVPの良薬に 96時間の LCso濃度
で暴露して、顕微鏡によりその組織異常を調べたところ、肝臓の肥大が認められ、
内部には空胞ができて、肝細胞にも異常が見られ、外套膜、足部では組織的な破
壊が観察されたと報告しているoMix (1988)は化学物質が原閃となって誘導され
た只の服癒等に関する総説を発表しているが、過ムに報告されたものは pα や
PAHといった物質を対象としたものが多く、政柴に関してはほとんど研究されて
いない。また、貝類の人工化学物質の総に対する組織的影轡を調べた例は過去に
は無い。モリネートはコイにの偲組織に対して貧血を起こすことが知られており
ドプガイの総にも影響を及ぼしている可能性がある。また、前市で述べたように
例年の人工水路における実験でドプガイの死亡数の変動とチオベンカープ及びモ
リネートの河川水中の濃度変動はよく似ており、何らかの毒性を発現している可
能性がある (Fig16)。
5. 2 貝類の鰐の構造と魚類との違い
ここでは貝類と魚類の銀の構造的相違を示し、過よ-に報告された魚類の鰐の人
工化学物質に関する組織異常の説明をする。まず、硬骨魚類の銀の模式図を
Fi思Jre19に示す (岩井， 1978)。硬骨魚には5対の鰍吋があり、多くの積類ではそ
の前 4対にそれぞれ 2~jに並ぶ多数の鰍弁が付沼する。各紙弁の両側にはさらに
禁状の二次総弁が多数ならぷ。二次総弁は緩めて縛く、締いと皮の直下を赤血球
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abdm 
a 
abdm. muscular abductor， addm. muscular adductor; affa. afferent 61釘nentaJartetγ， 
bb. brancruaJ basket; effa efferent自組側aJartery; ga gil釘ch，gf gil filarnents; 
gr. gil ray; grk; gil raker; gsp. gil s叩旬m;sgl. secoodary gil Jarnela. 
Solid lines rcprescnt blood flow and broken lines， water flow. 
Figure 19. Structure of teleost gil 
92 
がかろうじて通過できるほどの細い毛細血管が並び、ガス交換の場となっているo
ご次総弁の内部には、内腔を支えるように多数のm位細胞があり、その間際が血
液の辿筒、すなわち毛細血管となっている。過去に報告された魚類の人工化学物
質に対する組織異常はこの二次鰐弁に対するものがほとんどであるD 参考として
鰍組織の異常の例を Figure20に示す (Mallatt，1985)。このような偲の組織異常
が報伐されたf!.~砲は非常に多く、また魚類に対してこのような県常を引き起こす
良柴としてはフェンチオン (Jauch， 1978 )、ベルメトリ ン (Kumaraguruet al. ， 
1982) 、モリネート(Kawat~ 1977)などが上げられ、また DDTなども過去に数
多く報告されている (Mall札 1985;Evans， 1987)。
次に呉弁偲自の貝類の鰐の構造をFi思Jre21に示す (Bames，1968，椎野， 1969) 
本総は 2対あり、 1つの銀は腹側で合わした 2枚の飽渋からなるo銀葉は多数の
総条の哲列からなり、銀条は相互に多数の水平述絡で述結され、銀菜は多数の小
孔を四む格子状構造を示す。また内外の銀葉の別には索前の菜間連絡があり、総
の内部を多数の水路に分ける。内外 2腿のこれらの水路は、総の背端、足部上部
の科側のイ'，j..a端に沿い、水平に走る共通の上鰍脱に合し左右の上総腔は後方、流
出水位に続く。流入水管から外套腔に入り、似を洗うノkは側、来の小子しを経て総菜
内の水路を通過し、上鰐腔に集まり続出水管から級外にtHるo 内側の鰐の内総葉
土緑、体構から一部遊離して隙間を生じ、これにより上総腔と外套腔とは交通す
る。貝類の飽は主に呼吸と食餌に携わっている。本市では魚の二次飽弁と似た働
きを示す飽条に関しての農薬に対する組織的な異常について調べた。
5. 3 結果と考察
5. 3. 1 外見上の異常
それぞれの良薬に暴露されたドプガイの鰐はコントロール水補で飼育していた
個体と比鮫すると、全実験水槽中で暴露後1週間円から明らかに厚肥し、白色か
ら赤褐色へと変色しているのが視覚的にも観察され、この政状はそれぞれの農薬
に暴露されたほぽ全個体に渡ってみられた。症状がひどい個体はコントロールの
偲の厚さが 1mmに満たないのに対して、実験 1でチオベンカーブに 3週間
93 
1. epitheliaJ lining， 2. nccrosis; 3. lamel1ar fusjon (c釦 dd) ; -'. hypertrophy; 5 hype中lお11.6. epi山elial
rupture and bl即dinginlo ph創刊に7.muco凶弱cretion;8. clavale lame1a， or lameUar ane山ysm(の;
9. vascular congcstion; 10. mucous∞1 proliferation; 11. chloridc ∞ls damaged early; J 2. cllJoride ceU 
prolifcration; 13. lcuk∞y1c infiltratioJl of epithelium; 14A. lamellar blood SilUS oonstricts; b1.b錨aJlamir町
民 .chloride cel; C lypicaJ lamellar epi山elial回Us;lbs. lamcUar bJood sin凶;ma marg1nal b以刈channel;
mU.mu∞us cel1; pl. pilar cel; rlx:. ery也r∞yte.
Figure 20. Abnormalities of teleost gil 
94 
15 
1 
10 
C Cross section of body; H. Cross section of gilllamella (arrow: water flow); 1. Cross section of gil bar. 
visceraJ mass; 5. foot; 6. inner gillamella; 7. outer gilllamella; 10. water tube; 11. gil opening， 12. gil bar; 13blood vessel; 
14 fo吋 g∞ve，15. blood∞中凶cle;16. chitious substancc;げ.ci1ia. 
Figure 21. Structure of Anodonta gil 
暴露された個体の飽が厚さが 5mm前後に肥厚していた。ただし外見上腫れが認
められた鰐にも内部組織には変化が認められないものもあり、この鰐の肥厚は化
学物質に対する鰐の組織変化の第 1次の形態変化 (Level1)と考えられる。
実験 2において他の臓器に関しても組織の祝党的な具常を観察した (Table5)。
モリネートに暴露された数個体の生殖巣は肥大しており、正常個体では生殖巣部
は外恋~に全ての部分がおおわれているのに対して、このような個体の生殖巣は
外恋朕から大きくはみ出しており、ピンポン球様に球状化していた。またこれら
の肥大した生殖巣は硬化しており、解剖時に切除する際にはコントロールの個体
よりも切除しにくかった。加えて、このように生殖巣が肥大している個体のうち、
数匹については肝臓もコントロールの個体と比較すると若干の腫れが見られた。
この生殖巣の肥大はモリネートに暴露された個体のみに見られ、 5ppb、10ppbの
水柑では 40%の伺体が、 20ppb水槽、 30ppb水糟では 80%にこの症状が見
られた。小貝川のモニタリングでは 5ppb以上の水中濃度が数週間続くのが観察
されているために、この生殖巣の肥大は実際の環境中でも見られる可能性がある。
このような肥大が見られたことは生殖巣の正常・な働きが行われていないのではな
いかと懸念される。
チオベンカーブに暴露された個体は、コントロールの肝臓が員色から深緑色を
呈しているのに対し黒褐色に変化しているのがみられた。これは l、5、10、20
ppbに暴露された個体にそれぞれ 40%ずつ観察された。今後、視覚的な異常が
見られた部位に関しても詳細に調べる必要があろう。
また実験 lの試験中にチオペンカーブの暴範水憎では 20個体中 6個体死亡
した。そのうちわけは第 1週日に 2個体、 2迎目に 3個体、 3週自に l個体
であった。モリネート水槽では死亡個体が 2個体、コントロール水婚では I個
体のみであることを考えると、この数はかなり多く、コントロールに対して 5% 
の水準で有意であった。この結果は、前t;tで述べたチオベンカーブのドプガイに
対する急性点性的な影響を示唆している。
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Table 5. Abnormalities of Organs in Anodonta woodiana by Pesticides Exposure 
Molinate Thiobencarb 
Concentration (μg/L) Concentration (μg/L) 
Organ Abnormality 肯5 10 20 30 5 10 
Gonad Hypertrophy ++ ++ ++++ ++++ . . ー
Sclerosis ++ ++ ++++ ++++ . . . 
Liver Hypeはrophy . + ++ ++ . . . 
Discoloration ー . . . ++ ++ ++ 
事JapaneseGuideline 
牢.WaterQuality Standard 
One + mark represents a abnorma1 individua1 and -mark， norma1 population. 
“20 
. 
-
-
++ 
t、。、
5. 3. 2 鰐の組織異常
健仁の長面には繊毛が生えておりこの繊毛を揺らして鰐が呼吸のために取り込
んだ水の中に存在する懸濁物を滅しとって選択的に餌を段取している。本研究で
は、 ドプガイの紙条に組織的な変化がモリネート、チオベンカーブのそれぞれの
良薬に暴露された個体の鰍に観察されたo それぞれの変化について、その模式図
と顕微鏡写点を F思lre22に示した。軽度の変化として紙条の上皮組織に癒状の浮
股が発生していた (Fig.22・a、level2)。この液状は魚煩の二次偲弁の異常のこん
棒化に近いと推定される (Fig.20の 1に相当)。魚類の場合、こん棒化は化学物
質に対して二次舵弁の呼吸上皮が反応して変化し、内部の毛細血管を保護するた
めと考えられているが(福田， 1990)、 ドプガイでも同僚の働きをしているのかも
しれない。さらに異常に症状が進んだ個体は銀条はひどく湾曲し (Fig.22・b，level 
3)、次第にその太さを増すのが観察された (Fig22・c、level 4)。このような症
状はKumaraguruet al. (1982)により行われた、ニジマスに対してペルメトリンを
経鰐、あるいは経口暴露をしたときに起こったー二次鰐弁の組織異常に比較的似て
いる。そしてもっとも変化したものはこの鰍条が丘いに隙間無く融合していた
(Fig. 22-d， level 5)。魚類に関しては二次鰍弁の融伶は峨々な物質に関して報告
されている (Junch，1978; 五mminket al.， 1983;細川， 1990 ; Glynn et a1.， 1994など;
Fig. 20の3に相当)。上記に示したlevel2から 5の変化は主に銀中央部の基部に
見られた。
実験 l、及び 2におけるこの組織変化の誘発ギを Table6に示したo実験 1
においては level1相当の症状がそれぞれの週で観察された。また実験 2におい
ても 10ng加Llこ暴露された個体にこのような症状がみられた。しかし、この症状
は比較的短期間で現れており、農薬が水中から消失して数日すると、回復すると
忠われる。実際に過去の魚類の総組織変化に関する研究でも化学物質が水中から
消失した後に徐々に回復するという報告もある(福田， 1990)。また、長期間この
ような高い濃度でモリネートが実際の水環境に作花するとは与えられず、野外に
おいて同織の組織変化があっても死に至る個体は少ないのではないかと考えられ
るo Kawatsu (1977 )はコイをモリネートに暴露したところ、 0032ppmで 21日
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Table 6. Histological alterations inAnodonta woodiana gils 
Experimental 1 
Days 
Epilhelial cells lift (Level 2) 
Lamel1ae bend (Level 3) 
LamelJae bend十swell(Level 4) 
Lamellae bend + swell + fuse (Level 5) 
Total (%) 
Experimeltal2 
Concentration (μg/L) 
Epithelial cel1s lifi (Level 2) 
Lamellae bend (Level 3) 
Lamellae bend + swel1 (LeveI4) 
Lamellae bend + swell + fuse (Level 5) 
Total (%) 
悠JapaneseGuideline 
"Water Quality Standard 
Molinate (15μgι) 
510 20 30 
1/5 1/5 2/5 2/5 
1/5 
1/5 
20 20 40 80 
Molinate 
寧5 10 15 20 
2/5 2/5 2/5 
40 20 40 
Thiobencarb (5μダLi
7 14 21 28 
1/5 1/5 
1/5 1/5 1/5 2/5 
1/5 
2/5 
20 40 60 80 
Thiobencarb 
。、、
30 1 5 10 宇*20
2/5 1/5 2/10 
1110 3/5 4/5 
1/5 
1110 1/5 
40 20 40 80 100 
?????? ???，?????
，?
，?，?
? ?
??
??
?
?
????????
?
，
??
?
? ? ?
?
? ?
????
????
?
?
?
?
』? ? ? ? ?
?? ?
?
???
Ilormal 
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間暴露された個体に貧血の症状が見られたと報告しているoまたこのときに銀の
二次鰐弁には組織異常をきたしていた。この様な高濃度で実際の河川水等に 3週
間存存し続けることはまず無いと思われるが、福島以、長野県の養殖コイの大量
へい死事故が発生したときのモリネートの水r1泌皮は 10ppb程度であった。ま
た、 Kawatsu(1980 )は 0.32ppmの水中濃度のモリネートにコイを暴露して貧血
症状が見られた個体の回復までにかかる期間を調べたところ、暴露前の状態に戻
るまでに 11週間かかったとしている。このようにいl彼に時間がかかることは、
回復中に他の細菌性の病気にかかる可能性もある。コイ以外の水生生物のモリ
ネートの舵に対する影響を調べた例は少く、また、今問実際の河川水中濃度でも
見られる程度の水中濃度でドプガイの鰐組織の変化も見られたことから、今後こ
の農薬の水生生物の影響を詳細に調べる必要かあろう。
チオベンカーブに関しては実験 Iにおいて 3遊間暴露された個体に銀条が湾
曲したり、さらに股れを伴うものも見られた。さらに 4週間暴露した個体には
level 5の只.常も見られた。実験 2においては5ng加Lの泌度で暴露された個体に 1
個体であるが、 level5相当の症状も見られた。この levcl5相出の症状を呈した
個体の舵は鰍条に鰍孔を一部にせよ塞がれてしまい、呼吸のためのノk取り込み、
あるいは食物摂取に異常をきたしている可能性が向い。災際の環境において水中
に 3..5 ng川Lの濃度でチオベンカープは 3週間程度存在する時期が小貝川では
観察されたので、このような組織変化は野外で起こっている可能性があるo 今回
の実験で見られたような組織変化は呼吸のために水を取り入れる通路を湾曲など
をさせて、良薬を体内中に取り込まないような白己防衛をしているように見えるo
しかし貝類の鰐は呼吸の場であることは言うまでもないが、加えて食物摂取の場
でもあるoこのような組織変化が起こると正常な呼吸や栄益摂取が行われるかど
うかは懸念され、自己防衛をしているとは言い嫌い。
5. 3. 3 鰍およびその他の部分における泌度変動
5. 3. 2でそれぞれの農薬に暴露された即日に組織具常が観察された。ここで
野外実験で見られたようなモリネート、チオベンカーブの舵中の濃度変動の異常
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を室内尖験でも確認するために、その濃度変動を調べた。災験 lにおける鰐とそ
の他の全ての臓器のモリネートとチオペンカーブの法皮変化を Fi伊re23に示す。
それぞれの鰍および体内中濃度は暴露 2週間口をピークに減少するのが観察され
たo これらの減少は鰍の組織異常によってそれぞれの良薬が体内に取り込まれな
くなったために起こっていることを示唆した。 渡辺ら(1985)のムラサキイガイ
を用いた宅内暴露実験(暴露期間 9日)によると、市街・らは特に言及していない
が、チオベンカーブに暴露されたグループのエラ組織巾の濃度変動は他の臓器中
の浪皮は地加しているのに対して暴露 5日日以降、徐々に低ドしているのが見て
取れる。このことは、チオベンカーブに暴露されたムラサキイガイの鰐組織の変
化が起こっていることを推定させる。またRoberts(1975)による M edulis (ムラ
サキイガイ)に対するエンドスルファンの暴露実験においても同様の傾向が見ら
れた。
5. 4 結論
本市では前市の鰍中のモリネート、チオペンカーブの濃度変動に異常が見られ
たことから、それぞれの農薬による鰍の組織見常を調べた。モリネート、チオベ
ンカーブに総露された個体の銀は視覚上にも変色、肥大等の異常をきたしている
個体が大半であった。また生殖巣、肝臓等にも視党的な県常が見られ、今後、さ
らなる研究が必要である。また、チオペンカーブに暴露されたドプガイに関して
は、本車における実験でもその急性毒性的な作用がほぼ確認された。
組織的な観察を行った結果、銀条に浮腫の発生、湾曲、融合等の異常が確認さ
れた。モリネートに関してはその症状は軽度のものが多かったが、チオペンカー
ブに暴五話された個体では環境中で観察された水中浪皮で、紙条が融合しているも
のが観察された。このような異常が起こっている個体の呼吸、栄養炭取ともに正
常に行われているかは疑わしく、環境中で起こっている現象であるならばその種
の存続にも関わる問題である。
鰍、および紙以外の体内中濃度の測定の結果、暴鍔 2迎rm白を境に、これらの
濃度は減少していた。このことは鰐の組織変化が関係していると思われ、 2、3章
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Figure 23-a. Changes in concentrations of Molinate in Anodonta 
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で見てきた、 BCFの種間差を生じる-要因である可能性がある。
野外におけるこのような鋭、あるいは他の臓器の組織異常に関する調査はその
原凶物質の追求が難しいためか、野外における関税はほとんど行われていない
(MalIat， 1985; Ev釦 S，1987; Mix， 1988)。そこで室内実験が行われてきたが、組織
異常に関する研究における多くの化学物質の技館泌J立があまりにも高く、実際の
環境に当てはめて考えるには無理が出てくるデータが多い。このことから、本章
で行ったような、実際の環境中で検出される程度の化γ物質の水中濃度での暴露
実験は織めて意味があるものと考える。今後、野外における観察を含め、実際の
涜境中に準じた実験系において、より詳細に影告を調べていく必要があると思わ
れる。
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第6章総合考察とまとめ
本研究では茨城県小異川における野外実験をrl心として、マシジミ、マルタニ
シ、 ドプガイの 3種類の淡水性貝類を対象として、 りn然条件下における小貝
川周辺で散布されている農薬の体内中の減皮変動、その滋縮率、また体内分布と
その変動を調べ、濃縮部位の違いやその蓄積、残留性等から生物濃縮の種間差が
生じる原因を明らかにすること、さらに、 2) 各臓~rllの良薬の濃度変動から異常
が起こっている部位を予測し、農薬の各臓器の組織的彫押を明らかにすることを
目的として行った。本章では以下に本研究の考察とまとめを行う。
6. 1 総合考察
6. 1. 1 野外におけるBCFの算出
従来、野外におけるBCFの算出はサンプリング時に生物中で化学物質が定常状
態に述したと仮定して算出されているために、その信頼性はかなり低いのではな
いかと考えられてきた。これは室内実験での算出例と比較するとその数値に大き
な差足があることからもうかがえるo また、このような欠点を補おうと室内実験
も数多く行われているが、その実験条件は一定であるために、実際の環境に当て
はめて与えられるかが問題となっていた。
本研究ではこれらの問題を少しでも減じて、野外において従来よりも信頼性の
高いBCFを求めるために、高頻度のサンプリングを行い、 一次のコンパートメン
トモデルを用いてその算出を行った。そして同時に室内実験も行い、室内実験と
野外実験から求めたそれぞれのBCFの比較をおこないった。この試みで判明した
ことは以下の二点であった。 1)モデル式を用いて野外実験値より求めたBCFは室
内実験のBCFと比較的近い値を示した。 2)生物体内中で排出速度定数が大きい化
学物質は従来法で求めた値と、モデル式から得た仙とは非常に近いものであった。
しかし排州速度定数が小さいものに関しては従来法から求めるのは不可能であり、
正確な値を求めるには今回行ったようなモデル式を使うといった工夫をしなけれ
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ばならないことが明らかになった。
6. 1. 2 縄問差について
第3、4唱で見てきたようにマシジミ、マルタニシ、 ドプガイのそれぞれの農
柴の BCFや体内中での残留性には明らかな柑悶涜が凡られた。すなわち、全ての
良柴においてマシジミが他の二種の貝と比較すると、明らかに農薬を高濃度で濃
縮しており、体内で長期間保持していた0 ・一般にぬr.U22を左右するのはそれぞれ
の呼吸むの泣い、代謝能力の違いや温度に対する呼吸也、代謝速度の違い等から
生じるのではないかと考えられている (Spacieand Hamelink 1995)。これらの要因
のうち、温度の対する呼吸量の差という点ではこれらの貝の分布が比較的一致し
ている点から、それほど重要な要因ではないであろう。また、呼吸琶の差に関し
でも、 ドプガイとマシジミに関してはその体の大きさがかなり追うために実際に
測定する必要があるが、マルタニシとマシジミに関しては体の大きさはそれほど
変わらないことから、呼吸量に関しても本研究で兄られたような農薬の取り込み
&の利迫を生むほど、大きな要因であるとは考えにくい。また、 ドプガイとマシ
ジミのぬ撲の臓器分布とその濃度変動を調べたところ、数精の良薬に関して、そ
れぞれの臓碍の排出に要する時間に差が見られた。これらのことから、これら 3
栴の貝の良薬の蓄積章、残留性を左右する一審丑袈な箆囚は代謝、排出能力の差
ではないかと考えられた。
6. 1. 3 体内浪度、及び、 BCFの他の水生生物との比較
本研究のマシジミ、マルタニシの体内濃度と比較するために Table7に過去の文
献から我が国において魚介類体内中の農薬の主な検出例を列挙してみた。この表
から見ても分かるように過去においては CNPの調先例が多い。また CNPは本研
究で対象にしたマシジミだけでなく数種の魚介類体内'1Iから ppmオーダーで検出
されている例があった。これに対して、本研究においてぷも日濃度で検出された
チオベンカーブに関しては宮城県においてシジミ(砲不明)体内中から 9.7ppm 
で検出された例があるが(佐藤ら， 1982)、他はそれ程ぬい浪度で検出されていな
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Table 7. Representatives of pesticides concentrations 00 fish and shellfisb in Japan 
SpCC凶cname (Scicnli1c namc) PeslIcldc Concentration Sampling point Rcference 
八}'U(P/ecoglossus allll'elis ) CNP 0.082-0.42ppm Sagami River (Kanagawa) Walanabc el 01 (1983) 
Thiobencarb nd・0.1ppm 
Croci阻 carp(C ar.wus cuvieri ) OxadlftZon 0.442:t0.007 ppm (Apnl) Kojuna Lake (Okayama) Imanaka et 0/ (1981) 
0.046土O庇)2ppm (August) 
0.017土0.02ppm (八u思Isl)
0017・5.02ppm Kojima Lake (Ok日y創na) Imanaka el 01. (1985) 
COI叩 (Cyprinl/sCQlplo ) CNP 0.055 ppm Sagamj River (Kanagowa) Watanabe ef (1. (1983) 
Cl1lcian c町}(Col'ossi/(s glbelio) CNP nd-0.22 ppm Sagami同ver(Kanagawa) Watl1labe el (1/. (1983) 
τluobencarb M・0.11ppm 
CNP 2.6-914∞ppb (Ii¥'cr) 
Gobby-fish (Acaflthogobills jlavimolllts ) O.ト360ppb(m凶cle) 。
Cコ. 
CNP 0.19ppm Sagami Rivcr (Kanagawa) Walanabe el a/. (1983) 
Large moulh bass (Aflcropt('f川 solmoides) Tluobencarb 0.04ppm 
CNP 1.2 ppm Tone River (lbaraki) Yamagishi el al. (1981) 
Pale chub (Zacco platyptls ) CNP nd帽0.88ppm Sagar凶llivcr(Kanagawa) Walanabe el 01. (1983) 
Thiobcncarb nd・0.10ppm 
Pikc gudgl巴on(Pseudogobio eSOcillll$ ) CNP 0.11 pprn Sag四 uRiver (Kanagawa) Watanabcetal (1983) 
Sea bass (Lateolabraτjoponicu.f) CNP 1660 ppb匂a11bladdcr) Yamagishi and Akiyama (1981) 
1610 ppb (fal) 
1520 ppb住idney)
1350 ppb (Iiver) 
210 ppb (heart) 
44 ppb (giJ lameJJa) 
43 ppb (m凶~
(Continued to neXl pagc) 
Shelllish (Corblcllla japollica ) CNP 1，7 ppm (Maximum) Ishikari River (IJoklωido) Ohyama et 01 (1986) 
Shorl-ncckcd cl肌1(Tapes phi/.伊'pi nanllll ) CNP nd・2900ppb Yamngishl snd八klyan18(198l) 
lsaza (ChGlC!1I0gobills isaza) CNP 7・t10 ppb Biwa Lake (Sluga) Watnnabcetol. (1981) 
CNP 23.4 ppb 8iwa Lake (Shiga) Watanabc el 01.(1983) 
Yatsumcunagl CNP 0.03・0.52rpb (muscle) Chitos巴River(Hokkaido) Kancshllna el 01. (1984) 
0.22 ppb (Iiver) 
lJgui CNP O.∞2・1.1ppb (mωc)c) Yubari阿vcr(Hok.kaido) Kancshima (>/ 01. (1984) 
0.028・I1ppb (Iivcr) 
CNP o∞4・0.28ppb (musclc) Ishikari悶ver(11okkaido) Kan儲himael 01 (1984) 
0.02・o94 ppb (Ii¥'er) 
CNP 0.001-0.14 ppb(musclc) Ishikari River (Hokkaido) Kaneshima et 01. (1984) 
O.α)8-4.5 ppb (Iiver) 
Kokl CNP 90-212 ppb Ariakc Sca Nakaminami el 01. (1985) 。、
-喝
八g.cmakl CNP 6.8・139ppb Ariake Sea Nakaminami el 01. (1985) 
八~ari CNP 4.2 ppb Ariakc 8ca Nakaminami et 01. (1985) 
Toblillue CNP 136 ppb Ariake 8ca Nokumin舵niel 01. (1985) 
Funn CNP 9.9・99ppb 出 cruroLag∞n Nakaminami el 01. (1985) 
ShiJimi CNP 21.9 ppm Miyagi Ishikawa el al. (1981) 
Molinate nd・1.8ppm Miyagl Sato el 01. (1982) 
Thiobenc畠rb nd・9.7ppm Miyagi 
Butachlor nd-O.7 ppm Miyagt 
Dojyo CNP 8.3 ppm Miyagi lshikawa el 01. (1981) 
Dojyo UJ1d F una Thiobencarb nd-O.l ppm Miyagi SalO e/ol. (1982) 
Bulacblor nd・4.6ppm Miyagi 
し、。
チオペンカーブ、オキサジアゾン、 CNPはマシシミ体内中での残留期間が非
常に長く、その水中濃度が検出限界以下になった以降も、体内中からは数週間に
渡って検出され続けた。 CNPはその残留性が他の生物でも指摘されている例が多
い (Kanazawaand Tomizawa) 1978; Yamagishl and Akiyama， 1981， Ohyama etα/.， 
1986)。またオキサジアゾンに関してはlmanaka(1981)が阿山以の児島湖、及び
その周辺の河川!の調査において Crucianca中 (Car，ω'SllISCuvieri)体内中のオキサジ
アゾンを測定したところ、散布後9ヶ月後までその体内rlからは検出され、残留
性が指摘された。本研究における小貝川のモニタリングにおいても河川水中から
オキサジアゾンが検出限界以下になってもマシシミ体内中からは検出されており、
マシジミに関してもオキサジアゾンは残留性が高いといえる。チオペンカーブに
関しては、過去にマシジミ以外の水生生物で長期間残留しているのが観察された
例はなく、このことからも、チオペンカーブはマシジ ミにとって特に排出しにく
い構造をしているのではないかと考えられる。
BCFに闘してはマシジミの CNPに関するものが他の以来と比t陵して突出して高
かった。また、マルタニシ、 ドプガイの CNPの BCFもhTI織の傾向にあった。
CNPは他の水生生物の BCFも高い値が報告されており、例えばヤマトシジミ
(Corblωra japonica)の 4000(Ohyama et al.， 1986)、ムラサキイガイ(めItilllS
edu/is)の 2600(渡辺ら， 1985)、モツゴ (Pseudorashoraparva)の 1109
(K釦細川 1981)、淡水魚の420-8000(Watanabe et al.， 1983)などがあげられる
(Table 8)。
マシジミのチオペンカーブもかなり大きな BCFであった。チオペンカーブに関
してはシジミ以外の水生生物に対する BCFは、それ程高い値を示すことは報告さ
れておらず、例えば Tudaら (1996)は琵琶湖に注ぐ数本の河川の調査においてチ
オベンカーブの BCFはカワムツ (ZaccoplatyplIs)で 68、アユ (Plecog/ossus 
a/llve/is)でS6、オイカワ (Zaccotemminckii)で248であったとしている。また今
回対象としたマルタニシ (40)、 ドプガイ (1992年は 48+ 10、1994年は 122= 
45)に関してもその値は低かった。このことからチオベンカーブはマシジミに特
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Table 8. Represeotatives of BCF 00 Fish and Shellflsh 
S巴iJic:u雌(Scien凶ic:細川 P副 ic:idc BCF hzd田町岨I~ilc Rcti官官制
A¥'¥I拘置1Iash(Plo.α司E旬 SUIa1trw/lS) TIUObe:血3Ib 56 Ri、町8fOIII14Biwa lac T叫utiJl.(1996) 
511路町"'n 20 Ri~cr around Bi、叫Lakc: TI必utal.(ISゅの
。Ifkchub (Z.:uco lammm.:/m) τhiぬ e鵬首包 248 Rl~ar制踊dBI柚・Lakc Tω・.taL (1996) 
S眼前Iryn 2 Rivcr町。叩dB，w.Lakc Tuぬ .tal. (1996) 
Shellfi.h (CorblcuJa)upomca) CNP 40∞ ltl、広..，Rivcr Ohy・rnutaL (1986) 
Palc chub (Zacco plat)'pl岨} ffiP 165 Riv町町。山dBiwnl.akc Tucln ，1 aL (1996) 
ηuobenclUb 68 River 1I0ulld l)iWl1 Lnkc 1'udul aL (1996) 
P問 til師M町 19 Rive.r ar，創出dBlwlll.akc Tuda.， al. (ゆ96)
5imetryn 7 R.lver 5r0聞dBlwol必。 Tucln otuL (1996) 
Carp(Cyp円lW4CarpIO) 0iP 420-8000 Sagaml Rwcr Watanabul aL (1983) 
Cn崎i制拙'P(Caram凶 glb，IIO) 百iobe皿arb 20回100 W副劇岨bctl al. (1983) 
Palc chゆ{みIC叩 platyp凶} W，副岨abctl al. (1983) 
Pikc pdacon (Ps伽句o11io酎刷用。} w・同国bectaL (l983) 
C.，(ι)p"''''' c"P岬} 防azi血盟 65.1 Labor副官官 Kanaz品川(1978)
Cta)'色b(Proc，訓baru.ltlar如} Diazi.園調 4.9 Lab恒・四y ~岨仙・ (1タ78)
fre<n抽出c:1町田ω岬 do附'ac:.nm町 tat') fc四 tr剖組曲 9 Lab<軍制。η McLc:棋ttal. (1タ79)
F剛 h".回.mai1 (C If'<lnRopludma )aponica ) Fcni位叫hi佃 18 Lめ前副ory T比四拍ωtaL (198η 
fmbw1I1町onull(ア'h>'su出削} F町並甘叫hi叩 53 Lab慣1Itory T蜘 molO，101. (198η 
Guppy (/.abllllif rt:licul，αtus) Di犯inon 17.5 Lぬ。r1I10ry K.anu航時(1978)
KiliJish ffiP 9 Laboraloη Tucln '1 aL (1996) 
ちuobenc町b 382 Lab町潤10ヴ TucIn el <1. (199の
恥1凶scl(Mya..n聞円。) fenitr，剖hion 78・130 Lめ倒、.ωηF Mcし町制CloL(1979) 
P加 do柚.1(Clpa.ngopuludm" mal~ata) D出必伺 5.9 Lぬ例町7 Kanua、川υ978)
氏。d皿.il(Jndopla周 rbu剖 ut凶} CNP 87 Labora刷7 K凪山川幽dT，個DIZa川(1918)
Di34ふ曲 17 LabOnIOrY Kan島民明(1978)
SiI~町田i剖閣p(~.p円ltUSoura1W ) Diaziu伺 36.6 Lめ官副ory K皿 ua川 (1タ78)
s。作品~lIcdcl町田ひかQJJ'軍属ma) F国国z叫lu佃 t9-22 Lab喧喧<<y 主1c;1卓司CllaL(汐79)
1・句即叫haudgeon (Ps刷ゐ閣boro戸内} Diazin∞ IS2 L組閣電信Y ;ー町国油、同(1978)
Wil側ぬ防町(G附 t加'P"flunCtICtru如何n.r) fiP 33 Lab個世:ory Tω・'1aL (1988) 
Thiol寓部arb 6S U加国0fY T出i・"aL (1988) 
fcni凶 hi佃 2 Labor副0fY T凶・"aL (1988) 
M町制比iiglll(Mylfl，凶・duJu) Molin瓜e 10 Labor・10t)' w.凶凶bUIaJ. (198S) 
Thiobencarb 100 Lab明..tory w.t剛 bUIaL (198S) 
CNP 2600 LaboralOry W.tanAbc '1 oL (1985) 
Koi (Cyprrmu carplO) CNP 62 Labor81Ory Nialu回hier aL (1991) 
P同ωachlor 48 Laboratorv Niahiuchi .，aI. (l笠U
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異的に体内浪縮されると言える。この除草剤は現在もモリネートと並び水田にお
いて訟も散布尽の多い除草剤の一つである。
6. 1. 4 BCFと水溶解度、およびオクタノール/水分配係数との関係
オクタノール/水分配係数は有機化合物が水と制lのどちらに溶解しやすいかを
示す物性仙であるロこの値を実際に測定する場合には~IJlの代わりに高純度のかオ
クタノールがJHいられ、非解離性の有機化合物をノkとオクタノールの混合液中に
入れた場合、供誠有機化合物のオクタノール中の泌皮に対する水中波度の比で示
す。 3. 1で述べたようにこれまで、多くの研究から水牛生物の BCFはその化学
物質の物理性と関係があることが明らかになっているが、この中でも脂溶性とは
深い関係にある。ここでは、水溶解度、および、オクタノール/水分配係数と
BCFとの関係を調べた。
まず、ノk溶解度と BCFの関係を Figure24 ，こ示すo今岡釘.出した BCFと水溶解
度の関係は以下の通りであったロ
1992年のマシジミ;LogBCF=・0.448LogS+7.4421r=-0.74 
1993年のマシジミ;Log Bα=ー0.251Log S + 6.3722， r ・0.41
1992年のマルタニシ;LogBCF = -0.59 Log S + 53， r--0 965 
ここで、 Sは溶解度 (mダL)を表している。 1992年のマシジミに関しては有意水
準 5%で、またマルタニシに関しては有意水準 1%でそれぞれの相関は有意だっ
たが、 1993年のマシジミに関しては強い相関性は見られなかった。このように
データがぱらついたのは、対象とした農薬が少ないというのが第一の原因である
と忠われるが、 BCFがKowとの間に見られるほど強い相関を持たないことも原因
であろう (Esser，1986;金沢， 1992)。過去に報告された式と比較するために主な
ものを Fに示す。
1L2 
C leana (1992) 
10 r .CNP ¥'=・0.4477x.， 7.4421. rユ 0.74
・Tht
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• Pre But 
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?
??
?? ?
? ??。? ?? ?
?
?
? mp 
7 6 3 4 3 2 。-2 
LogS 
C leana (1993) 
y = -O.2509x + 6.3722， r --0.41 10 
ffiP. 、ー
Mol -Mal 
.Tbj ・Dta
• But .Mef 
8 
Oxa .6 
4 
.CNP 
?
??
?
• Pre 
7 6 5 4 3 2 。-2 
LogS 
C cllinensis 
8 
y君・0.59x+ 5.3， r = ・0.965
4 
2 
CNP ? ? ? 〞 ?
?
。
8 6 4 2 。-2 
Log [solubility (mgIL)] 
But; ButachJor， Dia; Diazinon， Mal; Malatll.lon， Mef; Mefenacet， 
Mol; Molinatc， Pre; PretilachloT， Oxa; Oxad.iazon， Thl; Thiobencarb. 
Relation between Water Solub出tyof Pesticides and BCF Figure 24. 
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Log (BCF) =心473Log S + 3.061 
(r =・968，Fish (Gamhωia affims)， Metcalf el al. 1975) 
Log (BCめ=・0.59Log S + 4.68 (r =事0.784，モツゴ， Kanazawa， 1981) 
Log (BCF) =・0.444Log S + 4.358 (r = -0.803， Oavies and Dobbs， ] 984) 
これらは、魚類におけるデータであり、また全て宅内実験をJ制こして算出されて
いるために一概に比較することは出来ないだろう。しかし、マシジミ、及び、マ
ルタニシのBCFと水溶解度の関係式とは比較的近いものであった。
次に、オクタノール/水分配係数と BCFとの関係を考えるo忌初に、以下に過
去に報告された主なBCFとKowの関係を示す。
Log (BCF) = 0.85 Log 侭ow)ー 0.70
(r雪 0897，Fathead m.innows (Pimephales promdω)， Veith el aL， 1979) 
Log (BCF) = 0.674 Log (Kow) -2.842 (r = 0.87，魚郁不明， Kenaga， ) 98の
Log (BCF) = 1.53 Log 0ζow) -3.03 (r = 0.843，モツゴ.Kanazawa， 1981) 
Log (BCF) = 0.858 Log (Kow) -0.808 
(r = 0.914， mussel (めltilusedulis)， Geyer el af.， 1991) 
Log (BCF) = 0.850 Log (Kow) -1.100 
(r = 0.914， Water自白(Daphniamagr.回)，Geyer et al.， 1991) 
Log (BCF) = 1.02 Log (Kow)・0.81
(r = 0 96， 刷出sh(0.ηfZiaS L納戸s)，政emotoel al.， 1992) 
他にも BCFと Kowの関係を示した文献は多い (Spacie釦 dHamelink， 1982; 
Esser， 1986; Isnard and Lambert:， 1988) 0 Figure 25にマシジミ、マルタニシのBCF
と農薬のオクタノール/水分配係数の関係を示したものを示す。マシジミ に関し
ては全ての良薬を考慮すると相関性は見られなかった。しかし、オキサジアゾン、
プタクロール、プレチラクロールを除いて考えると相関性を示し、
1992年のマシジミ;Log (BCめ=2.3 Log (Kow) -1 8 (r里 077)
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But， Butachlor， Dia. Diazinon， Mal; MaJa:也ion句 Mef:Mefenacet， 
Mol; Molinate， Pre; Pretilach1or， Oxa; Oxadiazon， Tlu; TIuobencarb. 
Figure 25. Relation between Octanol / water pa吋itioncoefficient 
and BCF 
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1993年のマシジミ;Log (Bα) = 1.7 Log (Kow)・o15 (r= 0.72) 
となったo これらの相関は有意水準 5%でそれぞれ有怠であった。またマルタニ
シの令ての良薬の BCFとの相関式は、
Log (BCF) = 1.7 Log (Kow) -2.7 (r = 0.775) 
であり、この相関は有意水準 5%で有意であったoこれらはよに示した過去の報
文の例と比較的近い値であり、農薬のオクタノール/水分配係数から貝の BCFを
予測するのに有効であるといえるo
6. 1. 5 体内分布
ドプガイ体内中ではほとんどの農薬が各臓器中で侭苗'積性であり、体外に速や
かに排出されていた。このような傾向の中で、総巾のモリネート、チオペンカー
ブの泌度変動は他の農薬の鰐中の濃度変動とは異なっており、良薬の暴露により
鰍が何らかの彫轡を受けている可能性があると与-えられた。マシジミに関しては
チオベンカーブ、 CNP、オキサジアゾン等の良楽が体内に取り込まれた後、体外
に排出されるまで時間を要し、長期間未代謝のまま各臓器に保持されているのが
観察された。各臓器中の濃度はドプガイと比較するとおく、生殖巣に取り込まれ
たチオペンカーブ、 CNPなどによる、亜急性、慢性毒性の発現が心配された。マ
シジミ、 ドプガイ共にほとんどの農薬が肝臓や生殖巣に浪縮される傾向にあった。
6. 1. 6 総の組織異常
第4!，iでは第5車の結果からドプガイの総はモリネート、チオベンカーブによ
り何らかの影響を受けてるのではないかと予測され、これを明らかにするため、
宅内災験においてドプガイをこれらの農薬に暴露し、鰍組織(紙条)への影響を
調べた。その結果、それぞれの農薬に暴露された紙条は、症状が軽いものには浮
騒が発生しており、さらに症状が進むにつれて湾曲、峨合等の組織異常が見られ
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た。特にチオペンカーブに関しては実際の河川でも検出される程度の水中濃度、
暴露期間で湾曲、融合等の症状が見られたことから、実際の環境中においてもこ
れらの症状が起こっているのではないかと推定された。また、 ドプガイの農薬の
低部積性は似の組織異常がその一要因である可能性が示唆された。
6. 2 まとめ
本研究で明らかになったのは以下のことである。
1 )野外において排出速度定数の小さい農薬の生物濃縮係数を求める際に、農
薬の生物体内浪度が河川水濃度と平衡状態にあると仮定して、河川水濃度と生
物体内浪皮の比から求めるのは不可能である。このような農業の生物濃縮係数
の信頼性のある値を求める際には、高頻度のサンプリングを行い、本研究で
行ったようなモデル式等を用いて算出する必要がある。
2)野外で高頻度にサンプリングを行った結果、野外のBCFと室内実験のBCF
とは近い怖をI}¥し、室内実験は野外の化学物質の影符を調べる上で有効である
ことが分かった。
3)マシジミはマルタニシ、 ドプガイと比較すると民集の泌縮性、残留性が高い。
これらの逃いは排出能力の差によるものであると与・えられる
4) ドプガイ、マシジミのほとんどの農薬の濃縮部位は生航巣、肝臓であった。
チオベンカーブ、 CNPはマシジミ軟体部で浪縮性がおく、長期間保持されてい
たのは生殖巣、肝臓の高濃縮性及び長期間の保持が関与していることが示唆さ
れた。
5)室内でのチオベンカーブ、モリネートによる暴露結梨により、環境中で見ら
れる水中浪度でドプガイのエラ障害が起こる。このエラ障害がドプガイの農薬
の低都積性のー要因である可能性が高い。
6)チオペンカーブはドプガイに対して、急性毒性影響を与える可能性が高い。
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6. 3 今後の展望
これまでの人工物質に対する生物の毒性影炉で問題とされてきたのは、化学物
質による細胞死やDNA損傷、あるいは癌などの悪性版協の発生等であった。しか
し近年、これらの毒性影響に加えて脊椎動物を中心とした内分泌現象への影響が
新たに間組制されている。これは生物体内で分泌されるエストロゲンやテストス
テロンなどのステロイドホルモン、甲状腺ホルモン等の滋導をブロックする、化
学物質が擬似的にホルモン様物質として働く、長期間に渡り化学物質が体内に保
持されることにより薬物代謝酵素が連続的に誘導され、その結果、分解酵素がス
テロイドホルモンも分解してしまう、等の例が挙げられる。この様に人工化学物
質が生体内の内分泌現象を阻害することにより、生体の成長異常、胎児の発育異
常、紡子の減少、維の生殖器の来発達、つがいを形成しない、繁殖期が遅れる、
産卵数が減少する、抱卵中の異常行動を起こす等の嫌々な影智が引き起こされる。
これまで生物の内分泌現象に影響を与える物質は DDTや有機庖素系農薬、ダイ
オキシン、 PCBs、そして数種の殺菌剤や除草剤等、数卜純知が見出されているが、
まだ研究が進んでいないこともあり、さらにその数が附加すると考えられる。
本研究で実験を行った小貝川では、ある時期に 10純類以仁の農薬が同時に流
出しており、これらの農薬は貝類に取り込まれて体内濃縮しているのが観察され
た。おそらく、河川水中には農薬以外にも人工化γ物質が流入していると考えら
れることから、水生生物は非常に多くの化学物質に;暴露されていると予想される。
また、ほとんどの農薬が貝の生殖器に濃縮される傾向が見られ、これらの農薬が
生殖に関与しているステロイドホルモンに複合影響を与え、その結果、正常な生
殖が行われないことも考えられる。特にマシジミの生殖器からは数種の農薬が長
期間に渡り倹出されたことから、マシジミ体内の内分泌現象に何らかの影響を与
える可能性はあるかもしれない。また、モリネートに暴露されたドプガイの生殖
巣には肥大や硬化などが見られ、何らかの影響を受けているのではないかとも考
えられた。無容推動物は脊椎動物と比較すると挺物代謝能ノJは低いといわれてお
り、熊谷推動物の内分泌現象への人工イじ学物質の影智は芥維動物よりもさらに大
きいのではないかと考えられる。内分泌現象の異常が無科推動物にも起こってい
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るならば、近年の淡水棲貝類の減少の一要因になっている可能性もあろう。生殖
を中心とした内分泌現象の研究は脊椎動物では広く行われているが、無脊椎動物
に関しては昆虫、甲殻類以外の生物の研究は遅れており、不明な点も多い。この
ことから、 n詩作雄動物の内分泌現象への人工化学物質の影符を調べるのは非常に
労)Jを必要とするが、脊椎動物の内分泌現象に影特をワえるような化学物質を中
心に無得雄動物でも早急に研究を進める必要があるだろう白
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